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INTRODUCTION GENERALE 
Ce travail se situe au croisement de deux champs de recherche : les sources plasma à 
pression atmosphérique et l’analyse directe d'échantillons dans les conditions 
ambiantes par spectrométrie de masse, également nommée spectrométrie de masse à 
désorption et ionisation ambiante (ADI MS) ou de façon plus concise spectrométrie de 
masse ambiante. Il s’agit de champs de recherche récents dont le couplage est l'idée 
directrice de ce travail de recherche. C'est la première fois qu'une source plasma est 
étudiée pour un couplage plasma-analyse dans le cadre du laboratoire EA 4599 de 
l'Institut National Universitaire J. F. Champollion. 
L’analyse directe par spectrométrie de masse est liée { la chimie analytique. Cette 
technique d'analyse est apparue dans les années 2000 avec le développement de 
nouvelles sources d’ionisation { pression atmosphérique. Ce domaine est né de la 
volonté d’analyser directement les échantillons dans leurs contextes naturels, c’est-à-
dire dans les conditions ambiantes avec peu ou pas de préparation en amont de 
l’analyse, afin d’obtenir une méthode d'analyse de surface simple, rapide et non 
destructive. Dans le cas de l’analyse classique, les échantillons subissent généralement 
une préparation spécifique pour faciliter l'analyse. Il s'agit généralement d'augmenter la 
sensibilité et la sélectivité de la mesure, parfois même vis-à-vis d’un analyte précis. 
Les jets de plasma relèvent également d'un nouveau champ de recherche. Le premier 
article paru sur ce sujet date de 1992 mais ce n’est que vers les années 2000 que le 
domaine a connu une rapide évolution avec l'apparition de nombreuses sources et le 
développement de nouvelles applications, notamment dans le domaine de la biologie et  
de la santé. Les jets de plasma sont des plasmas froids générés dans un dispositif dont la 
configuration permet au plasma de s’étendre sous la forme d’un faisceau { l’air libre, 
appelé parfois plume de plasma. Un jet de plasma pour de l’analyse directe a été utilisé 
pour la première fois en 2007. La faculté du jet à se propager dans l’air est un avantage 
puisqu’il peut être directement orienté en direction de l’échantillon { analyser. Ces jets 
se sont également révélés être des sources d’ionisation douce, capables d’ioniser un 
échantillon en ne nuisant que peu ou pas { l’intégrité de l'échantillon. De nombreuses 
configurations géométriques et électriques existent parmi lesquelles celles générant des 
décharges à barrières diélectriques.  
Cette thèse est centrée sur la caractérisation d’une source de jet de plasma avec comme 
objectif final son couplage { un spectromètre de masse afin de réaliser de l’analyse 
directe dans les conditions ambiantes. Ce travail s’inscrit dans le cadre d’une 
coopération avec l’entreprise TOFWERK qui est le fabricant du spectromètre de masse à 
temps de vol utilisé dans ce travail. Ce spectromètre est actuellement employé avec une 
source d’ionisation au polonium. La spécificité de cette source engendre naturellement 
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des inconvénients et la recherche de solutions alternatives présente un intérêt pour 
l'entreprise. C'est dans ce contexte que cette source plasma a été développée récemment 
par le laboratoire Diagnostics des Plasmas Hors Equilibre situé à Albi. Cette source est 
basée sur une géométrie à barrières diélectriques, une alimentation générant un signal 
alternatif rectangulaire et un flux de gaz rare. Sa géométrie asymétrique la distingue de 
la majorité des sources rencontrées dans la littérature. 
Ce manuscrit s’articule en cinq chapitres. Dans le premier chapitre, la première partie 
introduit le contexte de l’analyse directe dans les conditions ambiantes ainsi que 
différentes sources d’ionisation utilisées dans le cadre de cette application, parmi 
lesquelles celles générant des plasmas froids. La seconde partie du premier chapitre 
constitue un rappel sur les plasmas froids et leur génération. Elle présente également les 
principales sources issues de la littérature permettant de générer un jet de plasma { l’air 
libre à partir de décharges à barrières diélectriques. Différentes caractéristiques et 
propriétés de ces jets sont également présentées. 
Le chapitre 2 est consacré à la présentation de notre dispositif expérimental, des outils 
de diagnostics utilisés pour l’étude du jet ainsi que du spectromètre de masse utilisé 
dans ce travail. 
Les chapitres 3, 4 et 5 sont dédiés à la présentation des résultats. Le chapitre 3 traite de 
la caractérisation de la plume obtenue en présence d'hélium comme gaz de décharge. 
Différentes caractéristiques du jet sont étudiées : sa longueur, sa propagation dans l’air 
et les espèces présentes dans le jet plasma ainsi que leurs distributions spatiales et 
temporelles. Les résultats de l’influence de la tension appliquée et du débit de gaz sur la 
longueur, la vitesse et l’intensité du jet ainsi que sur la distribution spatiale des espèces 
sont également présentés dans le chapitre 3. Le chapitre 4 présente les résultats de 
l'étude de la source en présence de néon comme gaz de décharge. Les expériences, les 
caractéristiques et les paramètres sont proches du chapitre précédent. 
Le chapitre 5 présente les résultats d’analyse d’échantillons volatils obtenus en couplant 
la source plasma et le spectromètre de masse à temps de vol. Les expériences ont été 
réalisées avec l’hélium et le néon afin d’évaluer la capacité de notre source { ioniser 
différents analytes. Ce chapitre présente également des résultats d'analyse semi-
quantitative d’un échantillon volatil. 
Enfin le document se termine par une conclusion générale et des perspectives associées 
à ces travaux. 
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CHAPITRE 1 : CONTEXTE DE L’ETUDE 
 
I – ANALYSE CHIMIQUE DANS LES CONDITIONS AMBIANTES 
I – 1 INTRODUCTION 
Analyse vient du terme grec « analysis » qui signifie décomposition. L’analyse chimique 
permet d’obtenir des informations sur la composition d’un échantillon, c’est-à-dire d’en 
identifier les différentes molécules (analyse qualitative) et d’en déterminer les 
concentrations respectives (analyse quantitative).  
Dans le domaine de l’analyse classique, les échantillons doivent être préparés avant leur 
analyse. Ces traitements ont pour objectif de permettre la détection de l’analyte tout en 
améliorant la sensibilité et la sélectivité relative à cet analyte. Cela a donné naissance à 
un grand nombre de techniques spécifiques. Par exemple, un analyte A est placé dans un 
échantillon B et mesuré avec une technique C. Ces méthodes ne tiennent pas forcément 
compte des autres éléments présents dans l’échantillon ni du fait qu’ils puissent 
éventuellement induire des erreurs sur la mesure, les utilisateurs se basant sur 
l’assertion selon laquelle seul l’analyte d’intérêt joue un rôle dans la mesure [1]. Cette 
critique de l’analyse des échantillons « tels qu’ils ne sont pas », c’est-à-dire pas dans leur 
« état naturel », avait été émise dès 1933 par Lundell [2]. Il avait fondé cette critique sur 
une dérive de l’analyse vers la spécialisation, du fait de la multiplication de l’utilisation 
de l’analyse dans la synthèse et le développement de matériau ou dans la biochimie. 
L’accent étant alors porté sur le résultat et son rapport au système mesuré plus qu’{ 
l’analyse elle-même. Outre le fait que les procédés de préparation sont parfois difficiles à 
mettre en place, longs et couteux, cette trop grande spécialisation nuit { l’universalité de 
la méthode qui ne pourra pas forcément être appliquée { d’autres échantillons. 
Au cours des années 2000, l’analyse chimique a évolué avec la naissance d’un nouveau 
champ de recherche ayant pour objectif l’analyse directe dans les conditions ambiantes, 
nommé spectrométrie de masse à désorption et ionisation ambiantes (ADI-MS) ou 
spectrométrie de masse ambiante. Le but est d’analyser les échantillons dans les 
conditions ambiantes, « en l’état », c’est-à-dire tels qu’ils sont, sans subir de modification 
ou le moins possible. Le spectromètre de masse ne pouvant détecter que des ions en 
phase gazeuse, il doit être couplé à un dispositif de désorption, pour les échantillons non 
volatils, et d’ionisation de l’analyte. Cette nécessité a donné naissance à de nombreux 
travaux de recherche sur des sources capables d’être utilisées pour l’ADI MS et ceci en 
un temps très court [1], [3].  
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Figure 1-1 : schéma des différents dispositifs pour l'ADI MS. (a) source d'ionisation seule, (b) source 
d'ionisation et de désorption, (c) source de désorption couplée à une seconde source d'ionisation. 
 
Un schéma des différents dispositifs est présenté sur la Figure 1-1 : 
- Le premier système (a) consiste en une source d’ionisation seule permettant d’ioniser 
un analyte déjà en phase gazeuse. Ce dispositif correspond { notre objet d’étude. Les 
tests ont été majoritairement effectués sur des échantillons volatils.  
- Le second dispositif (b) est capable d’assurer la désorption et l’ionisation des 
échantillons. 
- Le troisième (c) est le couplage d’une source de désorption permettant le passage en 
phase gazeuse des molécules de l’analyte et d’une seconde source pour l’ionisation de 
ces molécules. 
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Quel que soit le dispositif, le but est d’obtenir un spectre de masse correspondant aux 
molécules de l’analyte, avec si possible une intensité en adéquation avec la quantité de 
molécules présentes dans l’échantillon d’origine. Ainsi, ces différents dispositifs doivent 
remplir certaines conditions : 
- Premièrement, l’échantillon ne doit subir que peu ou pas de modifications en amont de 
l’analyse. 
- Deuxièmement, la désorption et l’ionisation de l’échantillon doivent se passer 
directement dans les conditions de pression et de température ambiantes. 
- Enfin, pour que l’analyse soit la plus pertinente possible, les échantillons ne doivent 
pas subir de fragmentation, ou le moins possible, c’est-à-dire que les molécules 
détectées soient celles de l’échantillon. On parle alors d’ionisation douce { l’inverse de 
l’ionisation dure qui nuit { l’intégrité des analytes.  
Ces conditions remplies, cette technique peut permettre d’obtenir rapidement et 
directement le spectre de masse relatif à un échantillon. Par ailleurs l’utilisation d’un 
spectromètre de masse permet d’obtenir ces mesures avec une grande sensibilité et une 
grande sélectivité. Ce type de source est également plus simple à utiliser et permet 
d’interagir directement avec l’échantillon en cours de mesure. 
Un autre aspect concerne l’utilisation avec certains spectromètres de masse de sources 
radioactives comme source d’ionisation chimique. Cela est actuellement le cas pour le 
spectromètre employé dans cette étude (source polonium 210). Cette source a été 
retirée et le travail effectué ici a pour objectif d’étudier une source alternative { celle 
existante.  
I – 2 LES SOURCES 
La première source pour la spectrométrie de masse dans les conditions ambiantes a été 
introduite en 2004 par Cooks et al. [4] avec la source DESI (désorption et ionisation par 
électro-nébulisation), suivie en 2005 de la source DART (analyse directe en temps réel) 
développée par Cody et al. [5]. Depuis, de nombreuses sources ont été élaborées. Une 
trentaine a été recensée, elles font l’objet de différentes revues [3], [6]–[8] et sont 
employées dans diverses applications analytiques, l'environnement [9], [10], 
l’alimentaire [11]–[13], la science légale [14]–[18] ou les bioanalyses [19], [20]. 
Dans la suite seront rapidement présentés les principaux mécanismes de désorption et 
d’ionisation intervenant dans les sources ADI-MS, ainsi que différents exemples de 
sources issues de la littérature.  
I-2-1 Mécanismes de désorption et d’ionisation  
Sur la Figure 1-1, nous avons vu que les dispositifs peuvent être constitués d'une source 
unique qui assure { la fois la désorption et l’ionisation de l’analyte ou de deux sources, 
une pour la désorption et l’autre pour l’ionisation. Différents processus peuvent 
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intervenir dans ces deux étapes nécessaires { la détection de l’analyte. Les principaux 
processus de désorption rencontrés sont l’extraction solide-liquide avec un spray, la 
désorption thermique, la désorption chimique, la désorption laser et les processus 
majoritaires d’ionisation sont l’ionisation par électro-nébulisation et l’ionisation 
chimique.  
I-2-1-1 Principaux mécanismes de désorption 
Désorption par extraction solide-liquide avec un spray 
Les sources d’électro-nébulisation sont utilisées avec des solvants qui pourront réagir 
avec la surface. Un jet de gouttelettes de solvant est dirigé vers l’analyte et le recouvre 
d’un film fin micro-localisé sur la surface. L’analyte est incorporé au solvant par des 
processus de dissolution et, ou, d’extraction. Comme le jet est dirigé en continu sur la 
surface, les gouttes arrivant ensuite sur la surface libèrent des gouttelettes de solvant et 
d’analyte par transfert de quantité de mouvement entre les gouttelettes arrivant à la 
surface et le film liquide la recouvrant ; celles-ci sont alors éjectées de la surface [3], [7], 
[21].  
Désorption thermique 
Les molécules de l’analyte sont désorbées par des processus thermiques, le chauffage de 
l’échantillon peut provenir de la source elle-même ou d’un processus externe (chauffage 
du gaz, de la surface ou du support de l’échantillon). Ce phénomène est lié à 
l’augmentation de la pression de vapeur saturante d’un échantillon,  pression qui 
augmente avec l’élévation de la température, ce qui entraine la volatilisation de l’analyte 
[7]. 
Désorption chimique 
Si les espèces générées par la source sont suffisamment énergétiques elles peuvent, lors 
de collisions avec la surface, transférer de l’énergie { l’échantillon et libérer des 
molécules d’analyte [5]. Il n’est pas prouvé de façon directe que ce processus intervient 
dans le cadre des sources ADI MS, mais il est possible que celui-ci soit masqué par la 
désorption thermique [22].  
Désorption laser 
Le transfert des molécules de l’échantillon de l’état solide { l’état gazeux est permis par 
des impulsions laser de faibles énergies ; en interagissant avec l’échantillon, des 
fragments sont arrachés parmi lesquels des molécules d’analyte. La création de neutres 
en phase gazeuse est majoritaire et une seconde source doit être utilisée afin de les 
ioniser [7].  
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I-2-1-2 Principaux mécanismes d’ionisation 
Ionisation par électro-nébulisation 
Le solvant, dans les gouttelettes formées du mélange analyte-solvant, s’évapore. Les 
gouttelettes deviennent de plus en plus petites pour une charge constante. Lorsqu’elles 
atteignent la valeur limite (limite de Rayleigh), pour laquelle la densité de charge 
devient plus importante que la tension de surface de la goutte, elles explosent (explosion 
coulombienne). Il existe deux possibilités après la désolvatation et l’explosion, soit les 
gouttes ne contiennent plus que la molécule d’analyte qui incorpore la (ou les) charge(s) 
résiduelle(s) de la goutte [23], soit l’évaporation des ions de l’analyte se produit { partir 
des microgouttes désolvatées [24]. 
Ionisation chimique 
L’ionisation de l’analyte provient d’une succession de réactions en cascade. Les espèces 
créées dans le gaz de décharge vont interagir avec les espèces de l’air créant des ions 
réactifs qui vont { leur tour réagir avec les molécules de l’analyte. Les principaux 
processus cités sont la protonation par les agrégats d’eau et le transfert de charge. 
Cependant d’autres phénomènes existent comme l’attachement ionique, la soustraction 
ionique mais aussi, dans le cas des ions négatifs plus spécifiquement, l’attachement ou la 
dissociation électronique [7], [22]. 
I-2-2 Exemples de sources 
Dans cette partie, différentes sources issues de la littérature sont présentées. Cette liste 
n’a pas pour but d’être exhaustive, mais de faire état de plusieurs techniques reposant 
sur les mécanismes de désorption et d’ionisation précédemment abordés. Les sources 
présentées appartiennent aux catégories des sources par électro-nébulisation 
(historiquement les premières à pression atmosphérique) et celles basées sur la 
génération d'un plasma, qui nous intéressent plus particulièrement dans le cadre de 
cette étude. 
I-2-2-1 Sources basées sur l’électro-nébulisation 
Source de désorption et d’ionisation par électro-nébulisation (DESI) 
Il s’agit de la première source d’ionisation utilisée pour la spectrométrie de masse 
ambiante, elle fut introduite en 2004 par Cooks et al. [4]. Elle a fait l’objet de 
nombreuses publications dans le cadre d’applications diverses, par exemple dans le 
domaine pharmaceutique [25], [26], de la sécurité [27], des sciences légales [26], [28], 
de l’alimentaire [29], [30] et de l’environnement [31]. Cette technique combine les 
capacités de désorption et d’ionisation par l’électro-nébulisation. Elle consiste à 
bombarder la surface de l’échantillon par un jet de gouttelettes chargées. La Figure 1-2 
présente un schéma d’une source DESI. 
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Figure 1-2 : schéma d'une source DESI. 
Un solvant est injecté dans un capillaire auquel est appliquée une différence de potentiel 
(quelques kV). A la sortie de la source, les charges s’accumulent { la surface du liquide. 
Un cône de Taylor se forme sous l’action conjuguée des charges accumulées et du champ 
électrique. Il s’allonge et finit par se séparer en fines gouttelettes. Le gaz de nébulisation 
(N2 sur le schéma), injecté à près de 106 Pa, favorise la formation de microgouttes. Le jet 
formé de ces microgouttes est dirigé sur l’échantillon. Les molécules de l’analyte sont 
alors désorbées et ionisées par ce jet. Ces mécanismes ont été rapidement décrits dans la 
partie I-2-1 de ce chapitre. Les ions de l’analyte en phase gazeuse sont ensuite analysés 
par le spectromètre de masse. La source DESI peut être utilisée en mode positif ou 
négatif.  
Source d’ionisation ambiante par électro-nébulisation sonique (EASI) 
La source EASI permet une alternative à la source DESI. Elle repose sur la même 
méthode de désorption et d’ionisation, hormis que les gouttelettes sont générées par 
nébulisation supersonique [32], [33]. Elle est plus simple à mettre en œuvre puisqu’elle 
ne nécessite pas d’alimentation haute tension. Les gouttelettes chargées et les ions 
formés sont moins énergétiques que ceux créés par DESI et par conséquent l’ionisation 
est plus douce.  
Source de désorption et d’ionisation par électro-nébulisation assistée par laser 
(ELDI) 
Dans le cas de la source ELDI, la désorption est assurée par un laser d’azote pulsé [16], 
[34] dont le faisceau est dirigé vers la surface de l'échantillon. L’électro-nébuliseur est 
placé { l’horizontale au-dessus de l’échantillon et ionise les molécules d’analyte neutres, 
préalablement désorbées par le laser. L’utilisation d’un laser pour la désorption permet 
une meilleure résolution spatiale et ainsi un meilleur contrôle de l’analyse.  
Source de désorption thermique et d’ionisation par électro-nébulisation (TD-ESI) 
Pour les sources TD-ESI, le dispositif est composé d’une source de désorption 
thermique. Elle est placée { 90° de la source d’électro nébulisation et en aval de la sortie 
du jet. L’échantillon est inséré dans la source thermique { l’aide d’une sonde de 
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prélèvement contenant l’échantillon [13] ou bien inséré à proximité directe de la source 
[35]. Par désorption, les molécules de l’analyte se retrouvent dans le jet de gouttelettes 
formé par l’électro-nébuliseur. 
I-2-2-2 Sources basées sur un plasma 
Analyse directe en temps réel (DART): 
DART est la première méthode d’analyse dans les conditions ambiantes basée sur une 
décharge dans un gaz, elle a été introduite en 2005 par Cody et al.[5]. La sortie de la 
source DART peut être directement placée face { l’entrée du spectromètre de masse. Le 
flux de particules peut également être orienté vers l’échantillon en surface puis réfléchi 
vers le MS. Depuis son développement, la source DART a été utilisée dans de nombreux 
domaines d’analyse : pharmaceutique [36], alimentaire [37], [38], sécurité et sciences 
légales [39], [40], environnementale [41] et bioanalyse [19]. Le schéma d’une source 
DART est représenté sur la Figure 1-3. 
 
 
Figure 1-3 : schéma d'une source DART. 
 
La source se compose de plusieurs chambres. Le gaz (généralement de l’azote ou de 
l’hélium) est introduit { l’arrière du dispositif. Dans la chambre de décharge, une tension 
DC (plusieurs kilovolts) est appliquée entre les deux électrodes au contact du gaz. La 
décharge génère des espèces excitées neutres, des radicaux, des ions et des électrons. 
Cette décharge fonctionne dans un régime intermédiaire, entre corona et luminescent. 
Dans la chambre suivante, une ou plusieurs électrodes permettent la filtration des ions 
du flux de gaz en appliquant une tension constante sur ces électrodes comprise entre 
100 et 250 V. Selon les espèces que l’on cherche { limiter, le potentiel appliqué sera 
positif pour détecter les ions positifs ou négatif pour les ions négatifs. Le flux de gaz, qui 
contient alors principalement des espèces excitées neutres, peut ensuite être chauffé 
afin de faciliter la désorption thermique de l’analyte et ainsi augmenter la sensibilité de 
la mesure. La température typique des sources DART est comprise entre 50 et 500°. Il 
est supposé que les métastables d’hélium ou d’azote moléculaire, présents dans le gaz à 
Chapitre 1 : Contexte de l’étude  
 
10 
 
la sortie de la source, jouent un rôle important dans la succession de réactions 
permettant l’ionisation chimique de l’analyte. Ceux-ci réagissent avec les espèces de l’air, 
créant ainsi des ions réactifs parmi lesquels des clusters d’eau. Ce sont ces derniers qui 
sont supposés être majoritairement responsables de l’ionisation de l’analyte par 
protonation des molécules. Cependant d’autres processus peuvent intervenir comme le 
transfert de charge des ions de l’air ou l’ionisation Penning par les métastables, par 
exemple d’hélium [22]. 
Le processus de désorption apparaît majoritairement thermique [5], [42], [43], la 
température du gaz à la sortie de la source est induite par la décharge elle-même ou bien 
un système de chauffage externe peut être utilisé pour augmenter la température du 
support de l'analyte. Cependant, à des températures trop élevées, le risque de 
fragmentation augmente [38]. A titre de comparaison une source ESI apparaît comme 
plus douce qu’une source DART [43]. 
Source afterglow à pression atmosphérique (Flowing Atmospheric Pressure 
Afterglow - FAPA) 
La source FAPA, introduite en 2008 par Andrade et al. [44], appartient à la famille des 
sources plasma à pression atmosphérique. Cette source fonctionne dans un régime 
luminescent qui peut atteindre un régime d'arc. Le gaz utilisé est l’hélium. 
Contrairement à la source DART, les espèces créées sont directement dirigées vers 
l’échantillon sans passer par des chambres de filtrage ou de chauffage. Les sources FAPA 
peuvent être utilisées pour l’analyse d’échantillons dans les domaines pharmaceutiques 
[45], alimentaires [45], [46], la sécurité intérieure et les sciences légales [22], [47], ou 
encore l’environnement [48]. Le schéma de la source est présenté sur la Figure 1-4. 
 
 
Figure 1-4 : schéma d'une source FAPA. 
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Le gaz (hélium) est injecté dans la chambre de décharge. Une tension continue est 
appliquée entre une électrode pointe et une électrode plane percée et placée en sortie 
du dispositif, celle-ci est typiquement de quelques centaines de volts. Le potentiel est 
appliqué sur l’électrode pointe et l'électrode plane est reliée à la masse. La décharge 
initiée entre les électrodes génère des ions et des espèces excitées neutres de l’hélium 
(He2+, He2, HeM). Ces espèces vont être portées par le flux de gaz { l’extérieur du 
dispositif formant une afterglow { la sortie de l’électrode plane. A la sortie de la source, 
la température du gaz est élevée, près de 200° [44], ce qui va permettre la désorption 
thermique des analytes. A l’instar de la technique DART, des processus de désorption 
chimique peuvent également intervenir bien que ceux-ci soient difficiles à détecter par 
rapport aux mécanismes thermiques. Les processus d’ionisation sont également associés 
à des mécanismes semblables à ceux intervenant dans les sources DART. Dans 
l'afterglow, les espèces de l’hélium réagissent avec les espèces de l’air créant des ions 
réactifs parmi lesquels des clusters d’eau qui pourront { leur tour ioniser l’analyte en 
phase gazeuse par protonation avec les clusters d’eau, par transfert de charges avec les 
ions de l’air (N2+, O2+, NO+) et par ionisation Penning par les métastables d’hélium [22].  
Décharges à barrières diélectriques (DBD) 
Dans cette partie sont présentées les sources plasma réalisées à partir de décharges à 
barrières diélectriques. Alimentées par une tension alternative, elles génèrent un jet de 
plasma { l’air libre. La première source DBD fut introduite en 2007 par Na et al. [49] et 
reçu le nom de DBDI (ionisation par décharges à barrières diélectriques). Il s’agit d’une 
configuration pointe-plan. Un schéma de cette source est présenté sur la Figure 1-5.  
 
 
Figure 1-5 : schéma d'une source DBDI. 
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La décharge se forme entre l’électrode pointe dans le tube diélectrique et l’électrode 
plane (feuille de cuivre) placée sous le support diélectrique des échantillons. Le support 
en verre, sur lequel reposent les échantillons, joue alors le rôle de barrière diélectrique. 
Plusieurs échantillons sont déposés sur le support.  Un dispositif ajustable XYZ permet 
de positionner le jet selon la position de l'échantillon à analyser. 
En 2008, Harper et al. ont développé une seconde configuration de DBD nommée LTP 
(plasma basse température) [50]. Le schéma est présenté sur la Figure 1-6. L’électrode 
de tension entoure le tube diélectrique et l’électrode reliée { la masse est l’électrode 
interne. Il s’agit également d’une décharge à simple barrière diélectrique. Le plasma est 
initié dans le diélectrique et un jet de plasma est formé à la sortie du dispositif. 
L’échantillon est placé au contact du jet ou { proximité directe. La plupart des sources de 
la littérature sont de type LTP. Elles ont été utilisées dans le cadre d’applications comme 
l’alimentaire [12], [51], l’analyse d’objet d’art [52], ou encore la sécurité [14], [15]. 
 
 
Figure 1-6 : schéma d'une source LTP. 
 
Au contact de l’échantillon les températures mesurées avec une source LTP sont faibles 
(environ 30°), ce qui minimise les dommages thermiques ainsi que la fragmentation de 
l’échantillon et s’avère très utile lors de l’analyse d’échantillons sensibles [52]. Mais cette 
température n’est pas suffisante pour assurer la désorption thermique d’échantillons 
faiblement volatils. Il est possible que la désorption chimique joue également un rôle 
même si celui-ci n’a pas été démontré. La plupart des articles publiés font état d’une 
source de chauffage externe à une température de 100 à 150° [12], [15], [53], [54], pour 
laquelle la sensibilité des mesures est maximisée. La nécessité de cet apport externe 
implique que les processus de désorption uniquement dus au jet de plasma ne sont pas 
suffisants. D’autres mécanismes peuvent également être mis en place pour favoriser la 
désorption, Franzke et al. utilisent un laser pour désorber l’analyte avant de l’ioniser 
avec un jet de plasma [55]. 
L’ionisation de l’analyte est chimique et des réactions chimiques se produisent en 
cascade. Les espèces créés dans le plasma réagissent avec les espèces de l’air et génèrent 
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des ions positifs et négatifs. Des processus d’ionisation vont ensuite se produire entre 
ces espèces et les molécules d’analyte sous forme gazeuse. Ces mécanismes sont 
majoritairement associés { la protonation par les agrégats d’eau pour les éléments ayant 
une affinité protonique plus élevée que ceux-ci, mais également associés à des transferts 
de charge par les ions créés dans l’air et { l’ionisation Penning par les métastables 
d’hélium [55], [56]. Ce type de source fragmente peu, il s’agit d’une source douce [42], 
[55]. 
D’autres configurations sont possibles afin d’obtenir un jet de plasma { pression 
atmosphérique [42]. Ces différentes configurations seront abordées dans la partie 
plasma de ce chapitre. Notre source, quant { elle, dispose d’une configuration avec une 
double barrières diélectriques. Nous aurons recours à différents diagnostics afin de 
déterminer quelles espèces sont mises en jeu par notre dispositif et si nous pouvons 
confirmer les mécanismes observés dans la littérature. 
 
II – PLASMAS  
Les plasmas représentent le 4ème état de la matière, les trois autres étant les états solide, 
liquide et gazeux. Leur découverte n'est pas très ancienne. Irving Langmuir, décrivant un 
gaz ionisé, le nomma plasma en 1928, par analogie entre la façon dont les plasmas 
sanguins transportent les globules rouges et blancs et la façon dont un fluide subissant 
un champ électrique transporte des ions et des électrons. Ils sont très présents dans 
l’univers puisqu’ils représentent 99 % de la matière visible. Bien que moins présents sur 
Terre, ils ont été observés de tout temps sous la forme de phénomènes naturels, comme 
les feux de Saint Elme aperçus sur les mâts des bateaux, les éclairs, les boules de foudre 
ou encore les aurores boréales.  
A l’instar de la transition entre l’état solide et liquide, le plasma est généré { partir d'un 
gaz auquel de l’énergie est fournie (électrique, magnétique, thermique, radiative) dans le 
but de l’ioniser. Les plasmas sont des gaz constitués de particules chargées, ions et 
électrons mais également radicaux et espèces excitées. Ils peuvent être distingués en 
fonction de leur degré d’ionisation δ. Il s’agit du rapport de la densité électronique (  ) 
sur la densité totale des électrons et des neutres (notée   ) : 
   
  
      
 
La valeur du degré d’ionisation peut varier depuis des valeurs aussi faibles que 10-10 
dans le cas des plasmas de décharge de faible intensité à 1 pour les plasmas stellaires. 
Les plasmas peuvent être classés en deux domaines selon leur degré d’ionisation : les 
gaz fortement ionisés (aussi appelés plasmas chauds) pour un δ supérieur { 10-4 et les 
gaz faiblement ionisés (ou plasmas froids) avec un δ inférieur { 10-4. Parmi les plasmas 
froids, deux catégories se distinguent : les plasmas thermiques et les plasmas hors 
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équilibre. Les plasmas thermiques sont { l’équilibre thermodynamique, la température 
des électrons est équivalente à celle des ions et celle du gaz (           ). Leur 
température peut atteindre 104 K. Les plasmas hors équilibre thermodynamique ont 
quant à eux une température électronique supérieure à celle des ions et du gaz 
(           ). Ils sont à une température proche de la température ambiante. Dans ce 
travail, le plasma étudié appartient à la catégorie des plasmas hors équilibre. 
II-1 GENERALITES SUR LES PLASMAS FROIDS 
II-1-1 Introduction 
Les plasmas froids sont créés par décharge électrique en appliquant un champ 
électrique { un gaz. Sur l’exemple présenté sur la Figure 1-7, deux électrodes planes sont 
placées face { face. Elles sont espacées d’une distance d et une différence de potentiel V 
est appliquée entre les électrodes. Cette configuration induit un champ électrique E, 
supposé uniforme, défini comme :    
 
 
 
 
Figure 1-7 : schéma d’un dispositif de décharge. 
 
Les électrons germes présents dans le gaz vont être accélérés par le champ électrique. 
S’ils rencontrent une espèce neutre au cours d’une collision et qu’ils disposent de 
l’énergie suffisante, le neutre est ionisé et un nouvel électron est obtenu, électron qui est 
{ son tour accéléré par le champ, pouvant ainsi entraîner d’autres ionisations. Les 
électrons germes peuvent être naturellement présents du fait du rayonnement cosmique 
par exemple ou bien créés artificiellement par une source extérieure. Si une tension 
suffisamment élevée est appliquée, le gaz passe de non conducteur à conducteur. Ce 
phénomène se nomme claquage et la valeur seuil permettant de l’atteindre est nommée 
tension de claquage. La tension de claquage correspond à la tension limite au-delà de 
laquelle une décharge sera auto-entretenue c’est-à-dire pour laquelle la décharge pourra 
se maintenir tant que le champ extérieur sera appliqué et sans l’ajout d’électrons par 
une source extérieure. Selon le type de claquage, sa durée peut être de 10-9 s à plusieurs 
secondes. Cette durée est généralement comprise entre 10-8 et 10-4 s.  
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II-1-2 Courbes de Paschen et régimes de décharge 
La loi de Paschen définit la tension de claquage, pour un gaz donné, en fonction du 
produit de la pression et de la distance séparant les électrodes (p x d). Elle a été 
déterminée de façon empirique. Les courbes de Paschen de différents gaz sont 
représentées sur la Figure 1-8. 
 
Figure 1-8 : courbes de Paschen, la tension de claquage est tracée selon le produit (p x d) pour différents gaz 
[58] p.134. 
 
Chacune de ces courbes présente un minimum de tension pour une valeur optimale du 
produit (p x d) dépendante du gaz. Au-dessous de cette valeur, c’est-à-dire à une 
pression ou une distance inter-électrode plus faible, le nombre de collisions diminue, 
soit du fait de l’augmentation du libre parcours moyen des électrons, soit parce que 
l’avalanche électronique ne pourra pas se développer (l’avalanche est définie dans la 
partie suivante). A l’inverse, pour des produits (p x d) supérieurs à cette valeur, soit la 
pression a augmenté et le nombre de collisions également dans ce cas les électrons 
n’accumulent plus une énergie suffisante pour ioniser efficacement, soit c’est la distance 
qui a augmentée et les espèces chargées ne parviennent plus aux électrodes. Ces deux 
cas sont défavorables { l’établissement d’une décharge et nécessitent l’augmentation de 
la tension appliquée et donc du champ, afin d’augmenter le nombre de collisions à faible 
produit (p x d), ou de fournir plus d’énergie aux électrons, { hauts produits (p x d). 
En fonction du produit (p x d), trois types de claquage existent. Pour des valeurs faibles 
du produit (p x d) le claquage est de type pseudo Spark, à proximité de la valeur 
minimale de la courbe de Paschen il est de type Townsend et à fort produit (p x d) de 
type Streamer. A pression atmosphérique, les décharges s’initient majoritairement par 
claquage de type streamer. Le critère définit par Raether stipule que pour un produit 
(p x d) supérieur à 1000 Torr.cm le claquage est de type streamer et pour une valeur 
inférieure il est de type Townsend [59]. Cependant dans le cas de gaz rares, où les 
métastables participent { la création d’électrons libres par le biais d’ionisation Penning, 
le produit (p x d) associé { la transition d’un claquage { l’autre peut changer. Dans ce 
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travail, le produit (p x d) associé { notre décharge est de l’ordre de 103 Torr.cm, elle se 
trouve entre les claquages de types Streamer et Townsend. 
Les courbes caractéristiques courant-tension permettent de définir le régime dans 
lequel la décharge se trouve. Ces caractéristiques électriques dépendent du gaz, de sa 
pression et de la distance inter-électrode. Cependant leurs allures sont universelles. Les 
courbes caractéristiques courant-tension pour des décharges à hautes et basses 
pressions sont illustrées sur la Figure 1-9.  
 
 
Figure 1-9 : caractéristiques courant tension pour deux types de décharge : la courbe du haut correspond aux 
décharges à hautes pressions et celle du bas à celles à basses pressions ; la région 1 correspond à une 
décharge non auto-entretenue et la 2 à une décharge auto-entretenue [60]. 
 
A basse pression ou du moins pour un produit (p x d) inférieur à 1000 Torr.cm, il existe 
trois types de décharge : la décharge sombre de Townsend, caractérisée par un faible 
courant (environ 10-8 A) et une faible luminosité, la décharge luminescente qui apparaît 
avec l’augmentation du courant (environ 10-2 A) caractérisée par une émission élevée 
dans le visible et l’ultraviolet, et enfin la décharge d’arc caractérisée par un courant 
élevé, (supérieur à 102 A) et une tension basse. A haute pression, pour un produit (p x d) 
supérieur à 1000 Torr.cm, deux régimes distincts apparaissent : le régime filamentaire 
(ou corona) { un faible courant et le régime d’arc lorsque le courant devient élevé et que 
la tension diminue. 
A haute comme à basse pression, l’arc est une décharge basse tension et fort courant. 
Des phénomènes thermiques apparaissent, le gaz et les électrodes chauffent. Des 
électrons peuvent être émis par la cathode par effet thermo-ionique. En chauffant, le 
plasma tend { atteindre l’équilibre thermodynamique [61]. S’il y a passage { l’arc, le 
plasma devient très destructeur. Dans ce travail cet effet n’est bien entendu pas 
recherché. 
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II-1-3 Les différents claquages 
II-1-3-1 Claquage townsend 
Pour des produits (p x d) inférieurs à 1000 Torr.cm, le claquage est de type Townsend. Il 
se produit en deux étapes. Si nous reprenons le schéma de la Figure 1-7, nous avons dit 
précédemment que les électrons germes présents dans le plasma sont accélérés par le 
champ électrique. Ils accumulent de l’énergie, si cette énergie est suffisamment élevée, 
ils peuvent ioniser des espèces neutres du gaz en leur arrachant un électron au cours 
d’une collision. Les électrons arrachés sont à leur tour accélérés par le champ et, après 
avoir acquis suffisamment d’énergie cinétique, ils peuvent également engendrer des 
collisions ionisantes. Ces réactions se produisent en chaîne et forment une avalanche 
électronique ou multiplication électronique définie comme : 
       
avec α (cm-1) le premier coefficient de Townsend, il s’agit du nombre d’ionisations 
qu’effectue un électron sur un parcours d’un centimètre, et d la distance inter-
électrodes. L’avalanche électronique est illustrée sur la Figure 1-10 (a). A la fin de 
l’avalanche ({ l’anode)    -1 électrons ont été créés par l’avalanche.  
 
Figure 1-10 : claquage de type Townsend : (a) avalanche électronique et (b) l’émission secondaire cathodique. 
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La seconde étape concerne le retour des ions, créés lors de l’avalanche primaire, { la 
cathode. Lors de l’impact des ions avec la cathode, des électrons sont extraits. Il s’agit du 
processus d’émission secondaire noté γ, il est illustré sur la Figure 1-10 (b). Pour que le 
claquage se produise dans un gaz, il faut que la décharge soit auto entretenue, autrement 
dit que chaque électron émis par la cathode soit remplacé par un nouvel électron lors du 
retour des ions à la cathode. Ce qui signifie que les (M - 1) ions, issus de l’avalanche 
électronique créée { partir de l’électron initial, produisent un électron à leur arrivée à la 
cathode. Le coefficient d’émission secondaire doit remplir la condition : 
 (   )    
Dans un claquage de Townsend, la génération des électrons vient de l’ionisation en 
volume (avalanche primaire) mais également de l’émission secondaire { la cathode. 
Celle-ci est primordiale pour que la décharge remplisse la condition d’auto entretien. Le 
claquage de Townsend est relativement long car il nécessite que les ions reviennent à la 
cathode pour recréer des électrons.  
II-1-3-2 Claquage streamer 
Le claquage de type streamer se produit pour un (p x d) grand. Il est plus rapide que le 
claquage de type Townsend car contrairement à ce dernier, une seule avalanche suffit 
pour que le plasma se forme, il ne nécessite pas que les ions formés atteignent la 
cathode. La formation de l’avalanche électronique s’initie de la même façon que pour la 
décharge de Townsend, cependant la multiplication va atteindre une valeur critique de 
108, nommé critère de Meek [62]. La densité de particules chargées créées est alors 
suffisamment importante pour induire un champ de charge d’espace du même ordre de 
grandeur que le champ appliqué, ce qui va perturber l’évolution normale de l’avalanche. 
Le critère de Meek définit la valeur pour laquelle la transition de l’avalanche au streamer 
se produit. 
L’avalanche primaire 
L’avalanche primaire constitue la première étape du claquage de type streamer, elle est 
schématisée sur la Figure 1-11. Les électrons se multiplient rapidement au travers de 
collisions ionisantes avec les neutres. La mobilité électronique étant bien supérieure à 
celles des ions, ceux-ci constituent la tête de l’avalanche et forment une charge d’espace 
négative ; les ions se trouvant { l’arrière forment une charge d’espace positive. La 
différence entre ces deux charges d’espace induit un champ électrique E’. Lorsque le 
critère de Meek est atteint, c’est-à-dire lorsque l’avalanche électronique atteint une 
valeur de 108, le champ de charge d’espace devient du même ordre de grandeur que le 
champ externe E0, ce qui provoque la déformation du champ total à la tête de 
l’avalanche. L’amplification locale du champ accélère les électrons de tête se dirigeant 
vers l’anode.  
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Figure 1-11 : schéma de l'avalanche primaire [58]. 
 
Les streamers 
Un streamer est un canal faiblement ionisé formé { partir de l’avalanche primaire dans 
un champ électrique suffisamment élevé. En fonction de la position de l’avalanche 
lorsqu’elle atteindra le critère de Meek, différents streamers seront observés. Si le 
critère de Meek est atteint lorsque l’avalanche rejoint l’anode (pour une distance inter-
électrodes faible), les électrons sont absorbés laissant seuls les ions positifs. Un 
streamer positif s’initie alors { l’anode et se propage vers la cathode. A l’inverse, si la 
densité électronique dépasse la valeur critique alors que l’avalanche est encore proche 
de la cathode, un streamer négatif, se dirigeant vers l’anode, est initié. Enfin, dans le cas 
où le critère de Meek est atteint dans l’espace inter-électrodes, deux streamers s’initient, 
chacun se dirigeant vers une des électrodes [58]. 
Le streamer positif ou dirigé vers la cathode 
La Figure 1-12 illustre la propagation du streamer positif, les avalanches secondaires 
sont représentées se déplaçant vers la tête du streamer. Lorsque la densité électronique 
de 108 est atteinte en même temps que l’avalanche primaire rejoint l’anode, les électrons 
sont absorbés par l’électrode et laissent une charge d’espace positive à proximité de 
l’anode, qui forme la tête du streamer en devenir. Le streamer est initié par des 
avalanches secondaires qui se produisent à proximité des charges positives formant la 
tête du streamer. Les ions positifs (ainsi que d’autres espèces excitées par les électrons 
lors de l’avalanche primaire) peuvent se désexciter radiativement. Si le photon émis 
possède une énergie suffisante il peut ioniser un neutre créant ainsi une paire électron-
ion. Pour que le processus de photo-ionisation soit possible, il faut que l’espèce radiative 
émettrice du photon soit excitée { une énergie supérieure au potentiel d’ionisation de la 
molécule { laquelle est arrachée l’électron. C’est par exemple le cas de l’azote excité avec 
l’oxygène. Les électrons germes ainsi créés sont accélérés par le champ en direction de la 
tête du streamer et sont { l’origine d’avalanches secondaires qui laissent derrière elles 
des ions positifs. Lorsque les avalanches secondaires atteignent la tête du streamer, ils 
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se mélangent à la tête du streamer qui devient neutre, formant ainsi le plasma. Les ions 
laissés { l’arrière des avalanches secondaires, et immobiles par rapport aux électrons 
(du fait de leur mobilité plus faible), forment alors la nouvelle tête du streamer. Celle-ci 
va à son tour donner naissance à des avalanches secondaires par photo-ionisation, et le 
streamer va continuer sa propagation. Dans ce cas, le front d’ionisation se déplace dans 
le sens opposé des électrons. Le streamer se propage sans déplacement de matière.  
 
 
Figure 1-12 : (a) streamer positif à deux temps consécutifs. Les flèches ondulées représentent les photons 
responsables de la photo-ionisation qui donnera naissance aux avalanches secondaires. (b) Lignes de champ 
à proximité de la tête du streamer, elles correspondent au champ total [58].  
 
Le streamer négatif ou dirigé vers l’anode 
Si la densité critique d’électrons de 108 est atteinte à proximité de la cathode, un 
streamer négatif s’initie. Il se dirige de la cathode vers l’anode. Sa propagation diffère du 
streamer positif, les électrons se déplaçant dans la même direction que la tête du 
streamer. Le champ créé par la charge d’espace au niveau de la tête s’ajoute au champ 
externe, les électrons à la tête du streamer accélèrent sous l’action de ce fort champ 
total. Alors que les électrons situés dans le canal (dans un champ faible) forment un 
plasma quasi neutre avec les ions. Contrairement au streamer positif la photo-ionisation 
n’est pas obligatoire pour que le streamer négatif se propage, cependant celle-ci peut 
participer. Dans ce cas, les ions créés lors des avalanches secondaires sont rapidement 
rejoints par le streamer et forment, avec les électrons de la tête, un plasma quasi neutre, 
alors que les électrons des avalanches secondaires constituent la nouvelle tête du 
streamer. Lors de la propagation du streamer négatif, le front d’ionisation se déplace 
dans le même sens que les électrons. Le streamer se propage avec un déplacement de 
matière. 
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Figure 1-13 : (a) streamer négatif à deux temps consécutifs. Les flèches ondulées représentent les photons 
émis par la tête du streamer. (b) Lignes de champ à proximité de la tête du streamer, elles correspondent au 
champ total [58]. 
 
Fin du streamer et formation d’un filament ou d’un arc 
La fin du streamer se produit lorsque celui-ci a rejoint l’électrode vers laquelle il se 
dirigeait. Les deux électrodes sont alors reliées par un canal faiblement ionisé. S’il se 
maintient, le degré d’ionisation augmente, le courant augmente, le gaz chauffe et il y a un 
risque de passage { l’arc. Lorsque cela se produit, le plasma passe { l’équilibre 
thermodynamique, il atteint des températures de 104 K et devient relativement 
destructeur. Si le passage { l’arc ne se produit pas, ce canal est nommé filament. 
II-1-4 Les décharges à barrières diélectriques 
Dans ce travail, nous cherchons à développer une source plasma avec pour objectif 
l’analyse dans les conditions ambiantes. La formation d’un arc doit être évitée car il 
risquerait d’endommager les échantillons. Afin d’empêcher le passage { l’arc, il faut 
arrêter la décharge avant que le gaz ne chauffe. Différentes solutions sont possibles 
comme les décharges nano impulsionnelles. Dans ce cas, la durée de la décharge est trop 
courte pour que le gaz ait le temps de chauffer. Les décharges couronnes sont un autre 
moyen d’endiguer le passage { l’arc, il existe de nombreuses configurations, elles se 
composent toutes de deux électrodes fortement dissymétriques, une électrode de faible 
rayon de courbure, à laquelle la tension est appliquée (positive ou négative selon 
l’espèce que l’on cherche { créer) et une électrode de plus grande dimension reliée { la 
masse. Les charges sont créées { proximité de l’électrode où le champ est élevé. 
L’ionisation ne se produit pas dans le reste du dispositif qui consiste uniquement en une 
zone non neutre dans laquelle les ions sont transportés. Une autre solution consiste à 
recouvrir une des électrodes par un diélectrique, voire les deux électrodes. Cette 
configuration se nomme décharge à barrières diélectriques (DBD). La capacité du 
diélectrique limite le courant dans la décharge et permet de conserver un plasma hors 
équilibre dans les conditions atmosphériques, à fort produit (p x d). Le schéma d’un 
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dispositif à double barrières diélectriques est présenté sur la Figure 1-14. Dans ce cas, 
lorsque les streamers positifs ou négatifs, atteignent respectivement la cathode ou 
l’anode, la charge d’espace respectivement positive ou négative se dépose { la surface du 
diélectrique et s’étale le long de la surface. La présence de ces charges induit un champ 
de sens opposé au champ externe. Lorsque ceux-ci deviennent du même ordre de 
grandeur, le plasma s’éteint. Les DBD doivent être alimentées par un signal alternatif 
(sinusoïdal, carré, impulsionnel), ce qui permet de libérer les charges accumulées à 
chaque changement d’alternance. Lors du changement d’alternance, ces charges 
facilitent l’initiation de la décharge dans le sens opposé. 
 
Figure 1-14 : schéma d'une DBD à double barrières diélectriques. 
II-2 LES JETS DE PLASMA A PRESSION ATMOSPHERIQUE 
Les jets de plasma à pression atmosphérique, également nommés plumes de plasma, 
sont issus de sources récentes dans l'histoire des plasmas. Il s’agit de plasmas froids 
ayant la capacité de s’étendre de quelques millimètres { plusieurs centimètres 
directement { l’air libre. Dans le cadre d’applications, cette faculté permet de mettre le 
plasma directement au contact ou { proximité directe de l’objet de l’étude. De plus, en 
interagissant dans l’air ambiant, les jets créent de nombreuses espèces réactives mettant 
en place un milieu chimiquement riche dans et autour de la plume. Au début de ce 
chapitre, nous avons vu que les jets de plasma sont étudiés en tant que source 
d’ionisation pour l’analyse par spectrométrie de masse dans les conditions ambiantes 
depuis 2007 [49], mais du fait de leurs capacités particulières ils font également l’objet 
d’études dans une large variété de domaines de recherche tels que la biomédecine [63]–
[65], la synthèse de nanomatériaux [66], [67], la modification de surface [68], le dépôt 
de couches minces [69].  
Le premier jet de plasma de la littérature est introduit par Koinuma et al. en 1992 [70]. Il 
s’agit d’un tube de quartz avec une électrode interne alimentée en radiofréquence (RF) 
et une électrode externe reliée à la masse. Le gaz de décharge est alors un mélange 
composé majoritairement d’hélium, et utilisé pour la gravure du silicium. C’est au cours 
des années 2000, que l’attention portée sur les jets de plasma a augmenté avec 
l’apparition de nouvelles configurations et une diversification des domaines 
d’application. 
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II-2-1 Différentes configurations 
La plupart des jets de plasma sont alimentés par un gaz rare (He, Ar, Ne) auquel peuvent 
être ajoutées de petites quantités d’autres gaz comme l’oxygène ou l’azote afin de 
favoriser certaines réactions et la création de certaines espèces [71], [72]. Ces jets 
peuvent être distingués en trois catégories, les décharges sans diélectrique [73], [74], les 
décharges à une seule électrode [75], [76], et les décharges à barrières diélectriques 
(DBD). Nous porterons un intérêt particulier à ces dernières sachant que notre 
configuration de source fait partie de cette famille.  
Les sources de jets de plasma à décharges à barrières diélectriques peuvent se 
regrouper en deux catégories. La Figure 1-15 présente la première catégorie, dans ce 
cas, aucune électrode n’est au contact du gaz. 
 
Figure 1-15 : schémas de sources DBD pour générer un jet de plasma ; les électrodes sont représentées en 
gris, le diélectrique en bleu et la plume en violet. 
 
Ces configurations présentent une température de gaz proche de la température 
ambiante et elles ne passent jamais { l’arc comme il n’y pas de contact entre le gaz et les 
électrodes et ce, même si une cible conductrice est placée face à la source. La géométrie 
(a) consiste en deux électrodes entourées autour d’un tube diélectrique dans lequel est 
injecté le gaz de décharge, elle a été utilisée en premier par Teschke et al. en 2005 [77]. 
D’autres groupes de recherche ont également adopté cette géométrie soit en reliant 
l’électrode avant { la masse (comme sur le schéma) [78], [79], soit au contraire en 
reliant l’électrode avant { la tension [80]–[82]. Une autre possibilité, illustrée en (b), 
consiste { remplacer l’électrode de haute tension externe par une électrode pointe 
interne recouverte d’un tube diélectrique [83]. Dans ce cas le champ électrique le long 
de la plume est plus important ce qui permet d’obtenir une plume plus longue. Certains 
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groupes ont choisi de supprimer une électrode, obtenant ainsi les configurations des 
figures (d) [84], [85] et (e) [86] correspondant respectivement aux géométries (a) et (b) 
auxquelles l’électrode de masse a été retirée. Cela entraîne une décharge dans le 
diélectrique moins intense et des plumes moins longues. Cependant cela met en 
évidence que le mécanisme de formation du jet ne résulte pas uniquement de la 
décharge se produisant dans le diélectrique entre deux électrodes. La configuration (c) 
diffère des précédentes, elle a été développée par Laroussi et al. en 2005 [87]. Elle 
consiste en deux disques de diélectrique percés et placés dans un réacteur cylindrique. 
Les électrodes sont alors de fins anneaux de cuivre attachés à la surface de ces disques. 
Enfin, la dernière configuration (f) est celle étudiée dans ce travail, elle est proche de la 
configuration (a) mais le diélectrique présente une géométrie asymétrique, les 
électrodes se trouvant respectivement autour de la partie de large diamètre et autour de 
la partie de plus faible diamètre du diélectrique. Cette géométrie est plus précisément 
décrite dans le chapitre 2. 
La Figure 1-16 présente la deuxième catégorie de décharge à barrière diélectrique. Il 
s’agit de sources { simple barrière diélectrique, pour lesquelles une des deux électrodes 
n'est pas isolée et l’autre électrode est isolée du gaz par un diélectrique. 
 
Figure 1-16 : schémas de sources DBD-like ou décharge à simple barrière diélectrique ; les électrodes sont 
représentées en gris, le diélectrique en bleu et la plume en violet. 
Les jets de plasma obtenus avec la configuration à simple barrière diélectrique sont 
également nommés des jets DBD-like. En effet, tant que le jet se propage sans contact 
avec un objet, celui-ci est semblable aux jets obtenus avec les configurations de la Figure 
1-15. Cependant, si un objet conducteur est mis au contact de la plume, il existe un 
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risque de passage { l’arc. En effet la décharge se produit alors entre l’électrode de 
tension interne et la cible conductrice, il n’y a plus de limitation de courant et il ne s’agit 
alors plus d’un jet plasma. La configuration (g) (Figure 1-16) consiste en une électrode 
pointe nue { l’intérieur du diélectrique et une électrode entourée autour du diélectrique. 
Il s’agit de la même configuration que la (b) (Figure 1-15) à laquelle le diélectrique 
autour de l’électrode de tension a été retiré. Dans le cas où l’électrode interne est reliée { 
la masse et l’électrode externe { la tension, il s’agit de la configuration de la source LTP 
utilisée pour la spectrométrie de masse dans les conditions ambiantes et présentée dans 
la partie I-2-2-2 de ce chapitre. Les géométries (h) et (i) consistent en une électrode 
creuse insérée dans le diélectrique. Dans le cas de la géométrie (h), il n’y a pas d’espace 
entre l’électrode et le diélectrique [63], [88]. Dans le cas (i), l’électrode tube est de 
diamètre inférieur au diélectrique, l’avantage de cette configuration est que deux gaz 
différents peuvent être injectés dans la source, un gaz réactif et un gaz de décharge [89]. 
II-2-2 Les caractéristiques des jets de plasma 
II-2-2-1 Propagation de la décharge 
Lorsque la plume est observée { l’aide d’une caméra ICCD, avec des temps d’exposition 
en dessous de la microseconde, le jet apparaît alors comme une balle lumineuse se 
déplaçant suivant la direction axiale du jet. La plume correspond { l’intégration 
temporelle de ce déplacement. La première étude ayant permis d’observer ce 
phénomène a été faite en 2005 par Teschke et al. [77] qui nomma ce phénomène « balle 
de plasma ». Les images obtenues sont présentées sur la Figure 1-17. Elle a depuis été 
observée par d’autres groupes [78], [90]–[93].  
 
Figure 1-17 : images de la "balle de plasma" obtenues par Teschke et al. à deux temps de sa propagation [77]. 
 
La « balle de plasma » ne correspond pas au déplacement d’un petit volume de plasma. Il 
s’agit en réalité d’un front d’ionisation se propageant { l’air libre dans le mélange formé 
par l’hélium dans l’air. Un canal faiblement lumineux est visible derrière le front. Sa 
vitesse a été mesurée à des valeurs comprises entre 104 et 105 m.s-1. Ces vitesses sont 
nettement plus élevées que la vitesse du gaz qui est de l’ordre de quelques dizaines de 
mètres par seconde maximum. La propagation apparaît comme un phénomène conduit 
électriquement. 
Le déplacement du front d’ionisation tel que précédemment décrit a été observé pour 
des tensions positives. L’observation du jet pour des tensions négatives a révélé un motif 
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différent. La décharge observée est d’intensité plus faible, elle forme un canal 
d’ionisation continu de la sortie de la source { l’extrémité du jet et se propage sur une 
distance nettement plus courte [92], [93]. Sa vitesse est également de l’ordre de 104 à 
105 m.s-1 mais, lorsqu’elle est comparée { la vitesse de la décharge obtenue avec la 
tension positive pour le même dispositif, elle est plus faible que cette dernière[92], [93]. 
Les images obtenues lors de l’alternance négative sont présentées sur la Figure 1-18. 
 
Figure 1-18 : images de la propagation de la décharge au cours d’une impulsion de tension négative [92]. 
 
II-2-2-2 Influence du débit sur la propagation de la décharge positive  
Les études de l’influence du débit de gaz sur la longueur de la plume ont été menées 
uniquement pour des décharges initiées par une impulsion positive. Elles ont montré 
que lorsque le débit augmente, la longueur de la plume augmente également jusqu’{ une 
valeur critique du débit au-delà de laquelle des perturbations apparaissent dans la 
plume et elle raccourcit [84], [94]–[96]. Ces variations de la longueur sont liées à 
l’existence de trois régimes d’écoulement en fonction du débit : laminaire, transitoire et 
turbulent. Un exemple de résultats est montré sur la Figure 1-19. Dans le cas d’un 
écoulement laminaire, plusieurs auteurs ont lié la longueur de la plume à la fraction 
d’hélium dans le jet. Celle-ci diminue de la source { l’extrémité du jet, alors que la 
fraction d’air augmente. Lorsque la fraction d’hélium dans la plume atteint une valeur 
limite constante, celle-ci cesse sa propagation [95], [97], [98]. Lorsque le débit augmente 
la valeur limite de la fraction d’hélium est atteinte plus loin le long de l’axe de 
propagation et la longueur augmente. 
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Figure 1-19 : longueur de la plume en fonction du débit d'hélium pour différents diamètres de jet [95]. 
 
L’influence du débit sur la vitesse de propagation a peu été étudiée, la vitesse de 
propagation montrant des vitesses nettement supérieures à celle du gaz. Cependant 
nous pouvons montrer deux résultats issus de la littérature. Les résultats expérimentaux 
de Douat montrent que la variation du débit de gaz influence peu la vitesse (Figure 1-20) 
[88]. Les résultats de modélisation de Naidis montrent, quant à eux, une diminution de la 
vitesse avec l’augmentation du débit (Figure 1-21) [99]. 
 
 
Figure 1-20 : vitesse de la plume en fonction du temps (a) et de l'axe de propagation z (b) pour différents 
débits d’hélium [88]. 
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Figure 1-21 : vitesse de la plume en fonction de la distance parcourue pour différentes vitesses d’écoulement 
d’hélium ; résultats de modélisation [99]. 
 
II-2-2-3 Influence de la tension sur la propagation de la décharge positive  
Différentes études paramétriques ont été menées afin de caractériser l’influence de la 
tension (forme, fréquence, amplitude) sur la propagation de la plume. Ces expériences 
ont été réalisées uniquement pour une décharge générée avec une impulsion positive. 
Nous abordons uniquement les résultats de l’influence de l’amplitude. 
D’une part, les résultats ont montré que l’augmentation de la tension provoque 
l’allongement de la plume jusqu’{ ce que cette dernière atteigne une limite au-delà de 
laquelle sa longueur sature [94], [96], [100]. Cette tendance est illustrée sur la Figure 
1-22. 
 
Figure 1-22 : longueur de la plume en fonction de la tension pour différents débits d'hélium [96]. 
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Figure 1-23 : vitesse de la plume en fonction de l'axe de propagation z (a) et du temps (b) pour différentes 
tensions, avec de l’hélium comme gaz de décharge [88]. 
 
D’autre part, l’augmentation de la tension induit également des changements vis-à-vis de 
la vitesse de propagation du front d’ionisation[78], [88], [100]. La vitesse augmente avec 
la tension. Ces résultats confirment que la propagation du jet est un phénomène de 
nature électrique. Un exemple de résultat issu de la littérature est montré sur la Figure 
1-23. Il est à noter que le profil de vitesse montre une accélération du front après la 
sortie de la source avant qu’il ne décélère.  
II-2-2-4 Le streamer guidé 
La propagation du front d’ionisation apparaît comme un phénomène conduit 
électriquement. Afin d’expliquer sa propagation dans le cas d’une décharge positive, Lu 
et Laroussi ont fait l’hypothèse que, pour qu’une vitesse de propagation de l’ordre de 
105 m.s-1 soit atteinte dans un champ électrique faible, la photo-ionisation doit jouer un 
rôle important [91]. Ils ont proposé un modèle basé sur celui développé par Dawson et 
Winn afin d’expliquer la propagation d’un streamer positif dans une région de faible 
champ au cours d’une décharge corona [101]. Cependant une différence majeure entre 
la propagation du front d’ionisation dans la plume et celle d’un streamer positif dans une 
décharge corona vient de l’absence de ramification observée dans le cas de la plume. 
L’importance de l’écoulement sur la propagation de la plume a été évoquée 
précédemment. En 2009, Zhu et al. [96] ont démontré expérimentalement que 
l’environnement dans lequel cet écoulement se produit est également primordial. Ils ont 
montré qu’un plasma d’hélium se propageant dans une atmosphère d’hélium se 
comporte différemment du même plasma se propageant dans une atmosphère d’air. Il 
forme une décharge diffuse dans l’atmosphère d’hélium alors que dans l’atmosphère 
aérienne il adopte la forme de jet. Ces résultats sont visibles sur la Figure 1-24. 
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Figure 1-24 : images d'un jet d'hélium dans une atmosphère d'air (a) et d'un jet d'hélium dans une 
atmosphère d'hélium (b) [96]. 
 
Des résultats de simulation d’un jet de plasma d’hélium dans une atmosphère composée 
d’air ont confirmé le modèle proposé par Lu et Laroussi [91] ainsi que l’importance du 
canal formé par l’hélium dans l’air qui agit comme un guide dans lequel la décharge est 
confinée. Celle-ci ne peut pas se développer dans l’air, le coefficient d’ionisation dans 
l’air étant nettement plus faible que celui dans l’hélium pour les valeurs de champ 
électrique impliquées dans les jets [102]–[104]. Cette caractéristique lui a valu son nom 
de streamer guidé [103], [104]. D’autre part, Naidis a modélisé la décharge obtenue au 
cours de l’alternance positive mais également celle obtenue lors de l’alternance négative, 
les résultats se rapprochent respectivement d’un streamer positif et d’un streamer 
négatif [105]. 
II-2-2-5 Forme annulaire du front 
Certains groupes de recherche ont également enregistré des images de la décharge vue 
de face avec une caméra iCCD. Le front est alors apparu de forme annulaire [77], [100], 
[106], [107]. Un exemple d’image de la forme annulaire du front est présenté sur la 
Figure 1-25. 
 
 
Figure 1-25 : images du front d'ionisation initié avec de l’hélium et vu de face, obtenu pour deux fréquences 
différentes du signal de tension ; 0,5 Hz à gauche et 23 kHz à droite [107]. 
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Des résultats de simulation montrent que la répartition du champ électrique est 
annulaire en raison de la géométrie de la décharge. C’est également le cas de la densité 
électronique et du taux d’ionisation qui sont maximaux au bord du canal formé par 
l’hélium dans l’air [103], [104], [108]. Ainsi, la forme annulaire est attribuée aux 
processus d’ionisation par impact électronique se produisant au bord du jet [102]. Les 
résultats expérimentaux de Chang et al. montre que cette forme annulaire peut être 
exacerbée par l’ionisation Penning, celle-ci fournissant des électrons germes 
supplémentaires au front [107].  
II-2-3 Réactions dans la décharge 
Le plasma est un milieu chimiquement riche. Cette partie présente les différentes 
réactions impliquées dans la cinétique des jets de plasma ou plus largement dans les 
décharges à pression atmosphérique. Ces réactions sont issues de la littérature et 
tiennent compte de la présence du gaz de décharge (He et Ne) mais également des 
molécules N2, O2 et H2O.  
II-2-3-1 Mécanismes d’excitation et d’ionisation de l’hélium  
Le Tableau 1-1 présente les principales réactions impliquant l’He et considérées dans 
différents travaux sur les décharges { pression atmosphérique. L’astérisque désigne les 
états excités de l’hélium qu’ils soient métastables ou non, la notation HeM distingue les 
états métastables des autres états excités. 
 
N° réaction Références 
1 He + e- → He* + e- [88] 
2 He + e- → He+ + 2 e- [109] [110] 
3 HeM + e- → He+ + 2 e- [109] [110] 
4 He+ + 2 e- → He + e- [110] 
5 He+ + 2 e- → He* + e- [88] 
6 He2+ + e- → HeM + He  [109] [110] 
7 He+ + 2 He → He2+ + He [56] [109] [110] 
8 HeM + 2 He → He2* + He [109] [110] 
9 He* (E ≥ 20,96 eV) + He → He2+ + e- [56] 
10 HeM + HeM → He+ + He + e- [110] 
11 HeM + HeM → He2+ + e- [56] [109] [110] 
12 He2* + He2* → He2+ + 2 He + e- [109] [110] 
13 He2* + M → 2 He + M  [109] [110] 
14 HeM + M → M+ + e- [56] 
Tableau 1-1 : réactions de l'hélium dans une décharge à pression atmosphérique. M correspond à une 
molécule de l’air ambiant ou { une molécule de l’analyte. 
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A l’intérieur de la source, seul l’hélium est présent idéalement (présence d’impuretés en 
faibles quantités dans la bouteille de gaz). Les mécanismes d’excitation et d’ionisation se 
produisent principalement avec des électrons accélérés par le champ électrique ou par 
des collisions entre des espèces de l’hélium.  
Les réactions 9, 10, 11 et 12 permettant la formation d’ions d’hélium He+ et He2+ont des 
coefficients de réactions compris entre 10-9 et 10-10 cm3.s-1. En sortie de source, le gaz est 
de l’hélium quasi pur du moins autour de l’axe z [97]. Différents travaux font état de la 
formation de ces ions dans la source et { l’air libre { proximité directe de la sortie de la 
source [56], [109]. Le processus de conversion de He+ est très efficace dans les 
conditions atmosphériques et le temps de conversion typique vers He2+ est compris 
entre 12 et 27 ns [56]. Par modélisation, Martens et al. ont démontré que dans les 
décharges à barrières diélectriques, pour des pressions allant de quelques Torr à la 
pression atmosphérique, He2+ est le principal ion positif d’hélium [111], bien que celui-ci 
ne soit pas observable par émission optique. Les espèces de l’hélium présentes dans les 
sources de jets plasma et dans le jet lui-même à proximité de la sortie de la source 
comprennent des atomes d’hélium dans un état excité (métastable ou non), des 
excimères et des ions (principalement He2+) [56]. 
Les travaux sur le néon sont moins nombreux et la seule chose possible d’affirmer est la 
présence d’atome de néon excité parmi lesquels certains dans un état métastable. La 
présence de ces espèces est confirmée par spectrométrie optique [63]. 
II-2-3-2 Mécanismes d’excitation et d’ionisation de l’azote moléculaire  
Dans la source, le gaz est principalement de l’hélium. A la sortie de la source, le gaz dans 
le jet devient un mélange He-air dans lequel la proportion d’hélium diminue le long de 
l’axe de propagation de la plume [95]. Les spectres optiques observés par différents 
groupes montrent la présence du premier système négatif de l’azote ainsi que du second 
système positif [56], [63], [88]. Les réactions permettant la production de N2+ (B 2∑u+) 
sont résumées dans le Tableau 1-2. Elles font intervenir l’ionisation par impact 
électronique directe ou par étape, des processus d’ionisation Penning par collision avec 
les métastables ou les excimères d’hélium ainsi que l’ionisation par transfert de charge. 
N° Réactions Références 
15 N2 (X 1∑g+) + e- → N2+ (B 2∑u+) + 2 e- [57] [112] 
16 N2 (X 1∑g+) + e- → N2+ (X 2∑g+) + 2 e- [57] [112] 
 N2+ (X 2∑g+) + e- → N2+ (B 2∑u+) + 2 e-  
17 HeM + N2 (X 1∑g+) → N2+ (B 2∑u+) + He + e- [56] [57] [109] [110] 
18 He2* + N2 (X 1∑g+) → N2+ (B 2∑u+) + 2 He + e- [109] [110] 
19 He2+ + N2 (X 1∑g+) → N2+ (B 2∑u+) + 2 He [56] 
20 He2+ + N2 (X 1∑g+) → N2+ (B 2∑u+) + He2* [109] [110] 
21 NeM + N2 (X 1∑g+) → N2+ (X 2∑g+) + Ne + e- 
 
[113] 
 N2+ (X 2∑g+) + e- → N2+ (B 2∑u+) + 2 e-  
Tableau 1-2 : réactions d'ionisation de N2 (X 1∑g+) dans une décharge à pression atmosphérique. 
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L’ionisation par impact électronique directe nécessite des électrons d’énergie au moins 
égale à 18,8 eV pour atteindre N2+ (B 2∑u+) (réaction 15), et le processus par étape des 
électrons d’énergie supérieure ou égale { 15,6 eV pour atteindre N2+ (X 2∑g+) (réaction 
16). Ces valeurs sont élevées et la formation des ions N2+ dans les sources plasma est 
souvent associée aux processus d’ionisation Penning [88], [114], [115] ainsi qu’au 
transfert de charge de He2+ [56], [116], [117] plutôt qu’aux collisions avec des électrons. 
Dans le cas du néon, les états métastables (E = 16,6 eV et 16,7 eV) ne disposent pas de 
l’énergie suffisante pour ioniser N2+ dans l’état (B 2∑u+) (E = 18,8 eV) par ionisation 
Penning mais il est possible qu’il l'ionise dans l’état N2+ (X 2∑g+) et que celui-ci soit 
ensuite excité vers le niveau (B 2∑u+) par impact électronique [113]. 
Les mécanismes intervenant dans le peuplement du second système positif sont 
présentés dans le Tableau 1-3. 
 
N° 
[31
]N° 
Réactions Références 
22 N2 (X 1∑g+) + e- → N2 (C 3Πu) + e- [112] [114] 
23 N2+ (X 2∑g+) + 2 e- → N2 (C 3∑u) + e- [56] [114] 
24 N2+ (X 2∑g+) + M → N2 (C 3∑u) + M+ [56] [118] 
Tableau 1-3 : réactions de création de N2 (C 3Πu) dans une décharge à pression atmosphérique. M correspond 
{ une molécule de l’air ambiant de potentiel d’ionisation plus faible que N2+ (X 2∑g+). 
 
L’azote peut être excité par impact électronique à partir de son niveau fondamental. Il 
peut également être créé par recombinaison de N2+ (X 2∑g+). Le processus de 
recombinaison de N2+ (X 2∑g+) peut se produire avec n’importe quel électron présent 
dans la décharge (réaction 23) ou par transfert de charge avec une molécule de l’air 
ambiant présentant un potentiel d’ionisation plus faible que N2+ (X 2∑g+) (15,6 eV) 
(réaction 24). Il peut s’agir d’O2, H2O ou CO2 (réaction 24), leurs potentiels d’ionisation 
respectifs sont 12,1 eV, 12,6 eV et 13,8 eV. 
Ces espèces sont observées dans nos expériences, les résultats sont présentés dans les 
chapitres 3 (hélium) et 4 (néon). 
II-2-3-3 Mécanismes d’excitation et d’ionisation de l’oxygène  
Nous avons vu précédemment que l’ionisation d’O2 pouvait provenir du transfert d’un 
de ses électrons { un ion moléculaire d’azote. Cependant, il ne s’agit pas du seul 
processus faisant intervenir l’oxygène dans les décharges plasma dans l’air. Le Tableau 
1-4 présente différents mécanismes impliquant l’oxygène. Les réactions présentées sont 
en lien direct avec les espèces que nous observons par spectroscopie optique ou de 
masse. 
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N° Réactions Références 
25 O2 + e- →  O- + O [97] 
26 O2 + e- → O2+ + 2 e- [97] 
27 HeM + O2 → He + O2+ + e- [56] [88] 
28 N2+ + O2 → N2 + O2+ [56] [118]  
Tableau 1-4 : réactions d’excitation et d’ionisation de l’oxygène dans une décharge à pression atmosphérique. 
 
II-2-3-4 Mécanismes d’ionisation de la molécule d’eau  
Dans cette partie sont présentées différentes réactions menant { la création de l’ion 
moléculaire d’eau et d’agrégats d’eau protonés (Tableau 1-5). Ceux-ci jouent un rôle 
important dans les mécanismes d’ionisation des sources pour la spectrométrie de masse 
ambiante [22], [55], [56]. Ils permettent d’ioniser les molécules d’analyte par 
protonation. Les molécules d’analytes doivent avoir une affinité protonique supérieure { 
celle de la molécule ou de l’agrégat d’eau. 
 
N° Réactions Références 
29 HeM + H2O → He + H2O+ + e- [88] 
30 He2+ + H2O → 2 He + H2O+ [22] 
31 He2* + H2O → 2 He + H2O+ + e- [22] 
32 N2+ + H2O → N2 + H2O+ [22] 
33 N2+ + 2 N2 → N2 + N4+ [22] [55] [56] 
 N4+ + H2O → 2 N2 + H2O+  
34 H2O+ + H2O → H3O+ + OH [22] [55] [56] 
35 H3O+ + (n-1) H2O + N2 ⇆ ((H2O)n + H)+ + N2 [55] [56] 
Tableau 1-5 : réactions d’ionisation de la molécule d’eau et des agrégats d’eau. 
 
III – OBJECTIFS 
L’étude des jets de plasma { pression atmosphérique est un domaine récent. Très vite, 
les sources permettant de générer ces jets ont été étudiées dans le cadre de différentes 
applications pour lesquelles elles ont révélé des propriétés intéressantes. L’analyse 
chimique par spectrométrie de masse dans les conditions ambiantes en fait partie. Il 
s’agit également d’un domaine de recherche jeune et l’utilisation des jets pour ces 
applications date de 2007. Les jets de plasma se sont révélés capable d’ioniser des 
échantillons en ne nuisant pas ou peu { l’intégrité des molécules analysées. De plus, 
leurs faibles températures et le fait qu’elles n’utilisent pas de solvant se révèlent d’une 
grande utilité dans l’étude d’échantillons fragiles.  
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Le premier objectif de cette thèse est de caractériser une source de jet de plasma de 
géométrie asymétrique, { l’aide de différents outils de diagnostics, afin d’étudier 
différents mécanismes intervenant dans ce jet et sa capacité à créer des espèces excitées 
ou ionisées. Cette caractérisation a d’abord été menée avec l’hélium comme gaz de 
décharge, les jets de plasma générés avec de l’hélium faisant l’objet d’un nombre 
important de publication. Dans un second temps nous avons étudié un jet plasma obtenu 
à partir de néon, gaz moins présent dans la littérature en lien avec les jets. Pour chacun 
des gaz, nous avons étudié les décharges générées lors de l’alternance positive et de 
l’alternance négative d’un signal de tension carré. La distribution spatio-temporelle des 
principales espèces présentes dans le jet a été examinée pour ces deux alternances. Pour 
l’alternance positive nous avons également considéré l’influence de la tension et du 
débit de gaz sur la longueur de la plume, la vitesse de propagation du front d’ionisation 
et la distribution spatiale des principales espèces excitées ou ionisées dans le jet.  
Le second objectif était de coupler cette source à un spectromètre de masse à temps de 
vol afin d’étudier ces capacités en tant que source d’ionisation alternative { une source 
radioactive, actuellement utilisée sur ce type de spectromètre de masse. Nous avons 
évalué la capacité de la source à ioniser différents échantillons volatils et nous avons 
cherché à obtenir une analyse semi-quantitative de l’un d’eux. 
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CHAPITRE 2 : MATERIEL ET METHODES 
 
 
Ce chapitre est consacré à la présentation de la source plasma et des outils de 
diagnostics associés. Dans un premier temps, nous avons caractérisé le plasma obtenu à 
pression atmosphérique en utilisant une approche expérimentale rassemblant des 
mesures électriques, de la spectroscopie d’émission et de l’imagerie. Dans un deuxième 
temps, la source plasma est couplée à un spectromètre de masse pour évaluer son 
efficacité en particulier dans le domaine de la chimie analytique en réalisant des 
analyses d’échantillons volatils. Le spectromètre de masse sera décrit ainsi que le 
dispositif expérimental utilisé pour les mesures avec la source. 
 
I – PRESENTATION DE LA SOURCE 
La source étudiée est basée sur une configuration à décharges à barrières diélectriques 
(DBD) présentant une géométrie asymétrique. Un schéma de la source est présenté sur 
la Figure 2-1. 
 
 
Figure 2-1 : schéma de la source plasma. 
 
Le diélectrique est formé d’une seule pièce de plastique (polypropylène) de 0,8 mm 
d'épaisseur, qu’il est possible de résumer en trois zones : un cylindre de 38 mm de 
diamètre relié à un premier cône avec un diamètre dégressif de 38 à 6,8 mm, lui-même 
relié à un dernier cône avec un diamètre dégressif de 6,8 à 3,3 mm. Les diamètres 
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indiqués sont les diamètres extérieurs. Les longueurs correspondantes sont 
respectivement 65 mm, 10,5 mm et 42 mm. Cette géométrie a été choisie par rapport à 
des travaux antérieurs du laboratoire sur des lampes DBD basse pression pour la 
production de lumière. Les électrodes sont placées autour du cylindre et du cône de 
sortie. Elles sont découpées dans un ruban adhésif en aluminium (3M, largeur 50,8 mm, 
épaisseur 0,12 mm) et collées à même le diélectrique. Les dimensions des électrodes 
sont de 21 mm sur le cylindre et de 38 mm sur le cône.  
Le gaz est injecté { l’arrière de la source, { travers le cylindre en direction du cône de 
sortie. Son écoulement est régulé par un débitmètre massique (Bronkhorst High Tech El-
FlowTM) fonctionnant dans la gamme 0,11 - 21,15 L.min-1. Nous avons utilisé deux types 
de gaz rares dans ce travail : l’hélium (pureté 6.0  99,9999%) et le néon (pureté N40  
99,99%) pour des débits respectifs de 1,1 à 6,8 L.min-1 et de 0,3 à 6,2 L.min-1. 
Ces gaz ont été choisis pour des raisons essentiellement physiques et 
pratiques. L’hélium dispose d’une importante littérature dans le domaine des jets de 
plasma à pression atmosphérique ; cela s’avérera primordial pour la comparaison et la 
discussion { propos de nos résultats. A l’inverse, le néon est relativement peu étudié 
dans ce domaine et peu de résultats ont été publiés. Il dispose cependant d’une faible 
tension de claquage qui facilite l’allumage du plasma. Après des essais préliminaires en 
présence d'argon, nous avons observé que les tensions nécessaires pour initier une 
décharge dans l'argon étaient trop fortes et que notre alimentation électrique ne nous 
permettrait pas une gamme d'investigation suffisante, limitée par sa tension de sortie 
maximale. 
Dans toutes les expériences, "l'électrode avant" (cône) est reliée à la haute tension et 
"l’électrode arrière" (cylindre) est reliée { la masse. L’alimentation de laboratoire 
utilisée (A2E Technologies) génère un signal impulsionnel dont la tension peut être 
ajustée dans la gamme de 0 - 3000 V par deux potentiomètres : un pour ajuster la 
composante positive du signal (0 { 3kV) et l’autre pour la composante négative (0 à          
-3 kV). La fréquence est réglable dans la gamme 10 kHz - 100 kHz et le rapport cyclique 
peut varier de 1 à 50 %. Nous avons travaillé avec un rapport cyclique de 50 %. 
La Figure 2-2 présente l'allure typique d'un signal de tension à 2000 V d'amplitude et 
une fréquence de 20 kHz. A gauche, le signal de tension est tracé sur 60 µs (un peu plus 
d’une période) et sur la droite sont présentés des agrandissements du signal de tension 
lorsqu’un changement d’alternance a lieu. Le signal impulsionnel présente une largeur 
d'impulsion de 25 µs pour un rapport cyclique de 50 %. 
Chapitre 2 : Matériel et méthodes 
 
47 
 
 
Figure 2-2 : à gauche, signal de tension. A droite, zoom du signal pour l’alternance positive (haut) et 
l’alternance négative (bas), pour une tension de 2000 V à 20 kHz. 
 
Notons sur la Figure 2-2 la présence d'un régime transitoire non négligeable. Lors du 
changement de signe de la tension, celle-ci oscille à 15 MHz pendant quelques 
microsecondes avant d’atteindre la valeur souhaitée. Nous verrons dans les chapitres 
résultats que ces oscillations ont une influence sur le plasma. 
Nous pouvons également remarquer que les régimes transitoires des alternances 
positives et négatives ne sont pas symétriques. L'alternance positive présente un temps 
de montée (10 { 90 % de la valeur en régime établi) de l’ordre de 50 ns et un premier 
dépassement de 60 % environ. L'alternance négative présente un temps de montée de 
l’ordre de 60 ns et un premier dépassement de 120 % environ. Crête à crête, le temps 
écoulé total est de l’ordre de 130 ns lors du changement vers l’alternance positive 
(jusqu’au premier dépassement positif) et de 140 ns lors du changement vers 
l’alternance négative (jusqu’au premier dépassement). Précisons que, sur l'ensemble des 
études expérimentales, nous avons toujours eu un dépassement en alternance négative 
supérieur à celui de l'alternance positive. 
Le Tableau 2-1, ci-dessous, résume les conditions de travail pour chacun des gaz de cette 
étude. 
Gaz : Hélium Néon 
Fréquence : 20 kHz 20 kHz 
Tensions : 2000 à 2700 V 900 à 1600 V 
Débits : 1,1 à 6,8 L.min-1 0,3 à 6,2 L.min-1 
Tableau 2-1 : conditions de travail pour l’hélium et le néon. 
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II – DIAGNOSTICS 
Dans ce travail, différents outils de diagnostic sont utilisés afin de caractériser notre 
source de plasma. Ils rendent possible l’observation et l’étude des processus physiques 
et chimiques se produisant au sein de la décharge et plus particulièrement dans la plume 
de plasma. Il est à noter que les diagnostics utilisés sont non intrusifs. Dans cette partie, 
seront présentés les diagnostics mis en place ainsi que les différents résultats qu'ils 
peuvent fournir, en commençant par les mesures électriques, puis ensuite par la 
spectroscopie d’émission optique, et enfin nous présenterons le dispositif d’imagerie. 
Tous ces éléments sont représentés sur le schéma du dispositif expérimental Figure 2-3. 
 
 
Figure 2-3 : schéma du dispositif expérimental. 
 
II – 1 CARACTERISATION ELECTRIQUE 
Une sonde différentielle (Tektronix P5210), de 7 ns de temps de montée, 7 pF de 
capacité sur chaque entrée et de 50 MHz de bande passante maximale, est utilisée pour 
mesurer la tension entre les électrodes. Celle-ci peut mesurer des tensions 
différentielles jusqu’{ 5600 V.  
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La mesure du courant est effectuée avec un transformateur d'intensité (Pearson modèle 
6585) de forme toroïdale permettant de mesurer le courant sans insertion directe dans 
le circuit. Le corps de la sonde constitue l’enroulement primaire et le câble transportant 
le courant à mesurer représente l’enroulement secondaire. La sensibilité de la sonde de 
courant est de 1 V.A-1 et le temps de montée est de l'ordre de 1,5 ns. Elle dispose d'une 
bande passante de 200 MHz avec une fréquence basse d'utilisation de 400 Hz. Les 
valeurs maximales mesurables sont de 500 A crête et 10 A efficace.  
Les sondes sont connectées à un oscilloscope à 4 voies (Tektronix TDS 7104) de bande 
passante de 1GHz avec une fréquence d’échantillonnage maximale de 2,5 GS/s sur 3 à 4 
canaux en simultané. Les signaux électriques sont enregistrés sur 4 périodes (500 000 
points) avec une période d'échantillonnage de 400 ps. 
Les variations temporelles des signaux de tension et de courant (V(t), I(t)) sont 
enregistrées et permettent de calculer la puissance électrique moyenne injectée dans le 
dispositif avec la méthode intégrale : 
Equation 1 : 
  
 
 
∫  ( )  ( )  
 
 
 
 
avec T la période du signal de tension, V(t) la tension appliquée, I(t) le courant total 
mesuré. 
 
II – 2 CARACTERISATION PAR SPECTROSCOPIE D’EMISSION OPTIQUE 
La spectroscopie d’émission optique est une méthode non intrusive permettant de 
caractériser la lumière émise par le plasma en fonction de la longueur d'onde. Elle nous 
permettra de déterminer et de suivre les espèces présentes dans le plasma. En effet, les 
plasmas hors équilibre peuvent produire des espèces neutres réactives (atomes, 
radicaux, molécules) et des espèces ionisées (ions positifs, ions négatifs) à température 
ambiante. Ces particules peuvent ensuite interagir avec des surfaces exposées au plasma 
par des processus chimiques et/ou physiques. 
II-2-1 Principe physique 
L'émission lumineuse correspond à des transitions entre différents niveaux d'énergie 
(états) des atomes et des molécules préalablement excités, ou plus précisément à une 
transition énergétique d'électrons peuplant leurs couches externes. De fait, lorsqu’une 
énergie suffisante est fournie à un atome ou à une molécule, ses électrons vont pouvoir 
utiliser cette énergie pour se placer sur un niveau supérieur. Ce sont surtout les 
électrons placés sur les couches les plus extérieures de l’atome qui seront concernés par 
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ces changements d’état. Lorsque l'atome est passé de l'état fondamental { l'état excité, la 
durée de vie dans cet état étant très courte, il va se désexciter afin de retourner à son 
état fondamental [1]. Cette désexcitation peut être directe ou peut s'effectuer par étapes 
et doit respecter certaines règles (transitions permises ou pas). 
Dans le cas d'une transition radiative, il y a émission d'un photon d’énergie égale { la 
différence entre les deux niveaux concernés et de longueur d’onde inversement 
proportionnelle. Comme chaque atome possède une signature spectrale spécifique, le 
spectre des raies d’émission ainsi obtenu permet de revenir { la composition du plasma. 
Il faut préciser que dans le cas de gaz atomique, les différents états sont de nature 
électronique (spectre de raies). Dans le cas de gaz moléculaires, il faut rajouter des états 
vibrationnels et rotationnels (présence de bandes moléculaires).  
Dans ce travail, nous avons utilisé un spectromètre d’émission optique HR2000+ (Ocean 
Optics) possédant une gamme spectrale de 200 à 1100 nm. La fente d'entrée de 10 µm 
est couplée à une fibre optique de 600 µm de diamètre. La résolution spectrale obtenue 
sur nos spectres est de 0,50 nm.  
 
II-2-2 Spectres intégrés du jet plasma 
Dans un premier temps, la fibre optique a été placée face au jet plasma. Cela a permis de 
réaliser une étude concernant la répartition de l'émission lumineuse en fonction de la 
longueur d'onde, sur l’ensemble de la plume. A partir de ce type de spectres il a été 
possible de déterminer les espèces présentes dans les jets de plasma d'hélium ou de 
néon. Deux exemples de spectres obtenus pour le néon avec deux temps d’intégration 
différents sont représentés Figure 2-4. 
 
 
Figure 2-4 : exemples de spectres du néon obtenus à 2,3 L.min-1 et 1400 V, avec des temps d’intégration de 4s 
(a) et 25 ms (b). 
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II-2-3 Distribution spatiale 1D des émissions lumineuses dans la plume 
Dans un second temps, la fibre optique a été placée sur le côté de la plume (Figure 2-5). 
La fibre a alors été fixée à un dispositif gradué, permettant une translation linéaire 
quantifiée suivant un axe donné, afin de caractériser la distribution spatiale des 
différentes espèces le long du jet de plasma. La position peut être ajustée au dixième de 
millimètre tout le long de la plume (suivant la direction axiale z). En général, un spectre 
a été enregistré tous les millimètres à partir de la sortie de la source le long de la plume 
plasma.  
Afin de limiter la zone sur laquelle chaque spectre est enregistré et d'obtenir une 
meilleure résolution spatiale, nous avons cherché { diminuer l’angle d’ouverture de la 
fibre optique. Un collimateur permet l’obtention d’une meilleure résolution spatiale ; 
cependant, dans nos conditions d’expérience { pression atmosphérique, la plume peut 
subir de légers déplacements et sortir de la zone délimitée par le collimateur. Nous 
avons opté pour une configuration sans collimateur placée en vis à vis d'une fente. La 
fente mesure environ 1 mm de large et 20 mm de long. Cette fente est fixée à 20 mm de 
la fibre et environ 20 mm au-dessus de la plume, ce qui donne une zone latérale 
observée sur la plume d’environ 4 mm maximum. 
La dimension de la zone observée sur la plume a été déterminée { l’aide d’un laser. Une 
extrémité de la fibre est installée dans le dispositif avec la fente et l’autre extrémité est 
éclairée avec le laser. Une règle est fixée dans le prolongement de la sortie de la source, à 
la place de la plume. La zone éclairée par le laser, sur la règle, correspond à la région sur 
laquelle l’émission lumineuse de la plume sera intégrée spatialement par le 
spectromètre. 
 
 
Figure 2-5 : photo du dispositif expérimental pour la mesure de la distribution spatiale des espèces. 
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Sur la Figure 2-6 est présenté un exemple de résultat de distribution spatiale de 
l’intensité lumineuse du néon { 703 nm le long de la plume plasma. L’origine pour la 
position de départ est prise à l'extrémité du cône de sortie de la source. 
 
 
Figure 2-6: exemple de distribution spatiale obtenue pour l’intensité lumineuse du néon à 703 nm suivant z, à 
2,3 L.min-1 et 1400 V. Le temps d’intégration est de 110 ms. 
 
II – 3 CARACTERISATION PAR IMAGERIE 
Au cours de ce travail, nous avons également cherché à déterminer en 2 dimensions la 
distribution spatiale et temporelle du front d’ionisation dans un premier temps et des 
espèces présentes dans le plasma dans un second temps. Pour ce faire, nous avons 
utilisé un appareil photo équipé d'une matrice CCD (Charge Coupled Device) et une 
caméra rapide utilisant la technologie ICCD (Intensified Charge Coupled Device) qui peut 
être couplée à des filtres interférentiels. 
II-3-1 Appareil photo CCD 
Dans un premier temps nous avons utilisé un appareil photo (Konica Minolta DiMAGE 
A2) pour observer l'image du jet de plasma intégrée dans le temps et mesurer sa 
longueur. Il est placé à 90° par rapport au jet. Il est équipé d’un capteur CCD de 8 méga 
pixels comportant des filtres RGB pour le rendu des couleurs. La position grand angle de 
l'objectif est de 28 mm et de 200 mm en téléobjectif. Le nombre d’ouverture peut être 
réglé entre f/2,8 et f/11 en position grand angle et entre f/3,5 et f/11 en position 
téléobjectif. Le temps d’exposition minimum est de 500 µs ce qui représente 10 périodes 
à 20 kHz.  
Un capteur CCD est une matrice de photosites qui permettent de discrétiser une scène. 
Le schéma apparaît Figure 2-7. Chaque photosite correspond { un pixel de l’image finale. 
Durant le temps d’exposition, les photons incidents à la surface du capteur interagissent 
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avec le silicium des photosites et ils sont convertis en électrons par effet 
photoélectrique. Le nombre d’électrons formés par photon dépend de son énergie et le 
nombre d’électrons collectés par photosite est proportionnel au nombre de photons 
arrivés à sa surface. Les électrons sont stockés dans des puits de potentiel dont la 
capacité de stockage dépend de leurs tailles. A la fin de l’exposition, les électrons sont 
transférés de photosite en photosite jusqu’au registre. Le transfert est illustré par les 
flèches orange sur les deux colonnes à gauche du schéma Figure 2-7. Le registre est une 
ligne de photosites horizontale (ou verticale). Les électrons sont ensuite transférés le 
long de cette ligne jusqu’{ son extrémité où ils sont convertis en un signal électrique. Ce 
dernier est proportionnel au nombre d’électrons. Ce signal analogique est ensuite 
converti en signal numérique permettant de générer l’image. 
 
 
Figure 2-7 : schéma d'un capteur CCD pleine trame, les flèches orange indiquent le transfert des électrons. 
 
Nous avons réalisé une étude en fonction du débit de gaz et de la tension inter électrode 
pour déterminer l’influence de ces paramètres sur la longueur de la plume. Pour chaque 
série de mesures, nous nous sommes placés à un débit ou une tension fixe et nous avons 
fait varier le second paramètre sur la gamme étudiée.  
II-3-2 Caméra rapide ICCD 
L’appareil photographique ne permet pas de descendre { des échelles de temps 
suffisamment courtes pour étudier le phénomène de propagation de la plume plasma 
dont la durée est de quelques nanosecondes. C’est pourquoi dans un second temps, nous 
avons utilisé une caméra ICCD (Intensified Charge Coupled Device). 
Une caméra ICCD dispose d’un système d’amplification en amont du capteur CCD 
représenté Figure 2-8. Les photons, à leur arrivée sur une photocathode, sont convertis 
en électrons. Ceux-ci sont ensuite accélérés par application d’un champ électrique dans 
une galette de micro canaux (Micro Channel Plate ou MCP). Les électrons se multiplient 
lors de collisions avec les parois de la MCP. A leur arrivée sur un écran fluorescent, les 
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électrons sont reconvertis en photons. Ils sont ensuite acheminés jusqu’au capteur CCD 
au travers de fibres optiques ou de lentilles. L’amplification des électrons permet une 
meilleure sensibilité et ainsi une réduction du temps d’exposition (durée en seconde du 
signal de tension impulsionnel appliquée sur la photocathode). Cette meilleure 
résolution temporelle va permettre l’observation de phénomènes très rapides comme la 
propagation du front d’ionisation.  
 
 
Figure 2-8 : schéma d'une caméra ICCD. 
 
Nous avons utilisé une caméra ICCD Princeton (PIMAX-2K-RB, 1024x1024). Son temps 
d’exposition minimal est de 3 ns. Elle possède donc une résolution temporelle suffisante 
pour suivre la propagation du front. Pour l'enregistrement des images, le déclenchement 
de la caméra est synchronisé sur un signal externe d'amplitude 0-5 V fourni par notre 
alimentation de laboratoire. C'est un signal carré en phase avec la tension appliquée. Le 
déclenchement s'effectue sur un front montant de tension. Selon l’alternance étudiée 
(positive, négative), un délai peut être ajouté avant le déclenchement (0 ou 25 µs). Pour 
la quasi-totalité des résultats obtenus avec la caméra, celle-ci se trouve sur le côté de la 
source plasma mais une étude a également été réalisée avec la caméra en face de la 
plume de plasma. 
La caméra a été couplée à un objectif (AF VR Zoom-NIKKOR 80-400 mm f/4,5 - 5,6 ED) 
sur lequel nous avons aussi ajouté une bague d’extension. Le dispositif permet d’obtenir 
des images avec un agrandissement variable allant de 20 pixels par millimètre à un 
maximum de 66 pixels par millimètre. Le réglage 20 pixels/mm permet l’observation de 
la plume en entier alors que le second réglage permet de zoomer sur une zone de 15 mm 
le long de la plume. La propagation du front au moment de son entrée dans l’air ambiant 
a été étudiée sur les 15 premiers millimètres après la sortie de la source. Un exemple de 
chaque agrandissement apparaît sur la Figure 2-9. 
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Figure 2-9 : front d'ionisation à 130 ns en alternance positive, pour un temps d’exposition de 10 ns : (a) 
réglage pour observer la plume en entier et (b) réglage pour observer les 15 premiers millimètres après la 
sortie de la source, hélium 2,3 L.min-1 et 2400 V. 
 
Différents temps d’exposition ont été utilisés allant de 10 ns, principalement pour 
observer l’évolution spatio-temporelle du jet, à 25 µs pour étudier la distribution 
spatiale de l’émission lumineuse de la plume sur une demi-période et ainsi réaliser une 
étude en fonction des alternances (positive, négative) de la tension appliquée. Plus les 
temps d’exposition choisis sont courts plus il faut accumuler pour observer 
correctement le phénomène. La reproductibilité des décharges, vérifiée 
expérimentalement, permet de remonter à l'évolution spatio-temporelle du jet. 
La Figure 2-10 montre un exemple d'images obtenues à la caméra pour différents temps 
d'exposition. Les images (a)-(d) ont été enregistrées avec des temps d’exposition de 
10 ns. Ces images correspondent à différents instants de la propagation du front 
d’excitation et d’ionisation. L’image (e) est intégrée sur 25 µs, il s’agit de l’émission du 
plasma à la sortie de la source, intégrée sur l'alternance positive. 
 
 
Figure 2-10 : images de la décharge dans l'hélium à 2400 V et 2,3 L.min-1 durant l'alternance positive : (a)-(d) 
temps d'exposition de 10 ns à différents instants de la propagation, (e) temps d'exposition de 25 µs. 
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A partir de ces images (Figure 2-10), il est possible d’extraire des informations résolues 
temporellement de l’évolution de l’intensité du jet. Il est également possible de suivre 
l’évolution de la vitesse du front au cours de son déplacement. A cet effet, les intensités 
des pixels d’une même colonne sont sommées et la colonne ayant la plus grande valeur 
est considérée comme étant la position z du front à l'instant considéré. Ayant cette 
information pour chaque image, il est possible de retourner à la vitesse instantanée du 
front. 
Enfin, dans la partie état de l’art, la forme annulaire, adoptée par le jet lors de sa 
propagation { l’air libre, a été abordée. Afin d’étudier ce phénomène, la caméra a été 
déplacée face à la source. Cette étude a été menée pour chaque gaz pour un couple 
tension-débit unique. 
 
II-3-3 Imagerie filtrée en longueur d’onde  
L'imagerie filtrée en longueur d'onde offre la possibilité de suivre préférentiellement 
l'évolution spatio-temporelle de certaines espèces. Dans ce travail, nous avons utilisé 
des filtres interférentiels de bande passante 10 nm (Thorlabs) centrée autour d'une 
valeur de longueur d’onde spécifique des espèces { observées. En fonction des raies 
observées sur les spectres d’émission, nous avons choisi des filtres correspondant aux 
émissions de N2, N2+ et O pour l’air ambiant et de He ou Ne selon le gaz employé pour 
initier la décharge. Les caractéristiques des filtres utilisés sont résumées dans le Tableau 
2-2, ci-dessous.  
 
Valeur nominale Valeur réelle Bande Longueur 
d’onde 
Transitions observées 
du filtre du filtre passante pour différentes espèces 
380 nm 380 nm 10 nm 380 nm N2, C 3Πu – B 3Πg(0,2) 
390 nm 390 nm 10 nm 390 nm N2+, B 2∑u+ - X 2∑g+(0,0) 
590 nm 586 nm 10 nm 587 nm He, 3d 3D1,2,3 – 2p 3P0,1,20 
   584 nm Ne, 3p [1/2]0 –3s [1/2]1 
700 nm 700 nm 10 nm 703 nm Ne, 3p [1/2]1 –3s [3/2]20 
780 nm 777 nm 10 nm 777 nm O, 3p 5P1,2,3 – 3p 5S20 
Tableau 2-2: liste des filtres utilisés ; pour chaque filtre sont indiquées : sa valeur nominale, sa valeur réelle, 
sa bande passante centrée autour de la valeur réelle du filtre, la longueur d’onde de l’espèce suivie et la 
transition correspondante. 
 
Un exemple de courbe de transmission d’un filtre est présenté sur la Figure 2-9. 
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Figure 2-11 : courbe de transmission d’un filtre interférentiel (FB780-10 Thorlabs) de longueur d'onde 
nominale 780 nm, la largeur du pic à mi-hauteur est de 10 nm. 
 
L’utilisation de ces filtres permet d’observer et d’étudier indépendamment les espèces 
contenues dans le jet lors de la propagation du front dans l’air ambiant. Les images 
filtrées permettent aussi, pour un instant donné, de faire la cartographie des zones 
occupées par chaque espèce dans le front. Cependant les filtres ne possèdent pas la 
même atténuation, c’est pourquoi les comparaisons effectuées entre les résultats des 
différents filtres ne peuvent être que qualitatives. 
 
III - SPECTROMETRE DE MASSE A TEMPS DE VOL 
La caractérisation de notre source plasma a également pour objectif le couplage de cette 
source à un spectromètre de masse à temps-de-vol (Time-Of-Flight Mass Spectrometer 
ou TOF-MS). Il s’agit alors de tester et d’évaluer les capacités de la source { ioniser des 
échantillons afin d’en déterminer la composition { l’aide du spectromètre de masse. 
Dans un premier temps, l’étude s'effectue dans l’air ambiant sans échantillon puis avec 
un échantillon volatil. 
III-1 PRESENTATION DU TOF-MS 
Le spectromètre de masse (MS) est un outil qui détecte les ions et les distingue en 
fonction de leur rapport masse sur charge. Il est donc couplé { une source d’ionisation. 
Nous avons utilisé un TOF-CI-MS (Time-Of-Flight Chemical Ionisation Mass 
Spectrometer) de TOFWERK dont la source d’ionisation d'origine a été retirée. L’un des 
avantages du TOF est de fournir des spectres contenant l'ensemble des éléments 
détectables simultanément. 
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Le dispositif expérimental est présenté sur la Figure 2-12. Le TOF-MS peut se découper 
en plusieurs zones. 
 
Figure 2-12 : schéma de la source plasma avec le spectromètre de masse. 
 
La zone S1 se nomme IMR (Ion Molecule Reaction chamber). Il s’agit d’une chambre 
d’ionisation où se rencontre l’analyte introduit face { son entrée et les ions réactifs 
introduits sur le côté dans le cas d'une ionisation par la source polonium. Dans notre cas, 
la plume est placée face { la source et c’est également l{ que l’échantillon est introduit. 
L’IMR n’est plus alors une chambre d’ionisation mais une entrée { pression 
atmosphérique par laquelle les ions pénètrent dans le TOF-MS. Une photo de l'entrée de 
l’IMR est également présente sur la Figure 2-12, le diamètre de l’IMR est de 40 mm.  
Les ions vont ensuite traverser une interface composée des zones S2, S3, S4. Il s’agit de 
trois étages de pression distincte permettant de descendre depuis la pression 
atmosphérique dans l’IMR { un vide secondaire maintenu { 10-6 mbar dans l’analyseur 
du TOF-MS (S5). Ces chambres disposent de systèmes d’optique ionique pour favoriser 
le transfert des ions tout en éliminant les espèces neutres.  
Lorsqu’ils pénètrent dans l’analyseur les ions sont accélérés par une impulsion de 
tension continue appliquée dans la région d’extraction. Ils dérivent ensuite dans une 
zone sans champ (zone de vol) jusqu’au réflectron { partir duquel ils sont redirigés vers 
le détecteur MCP (Multi Channel Plate). Le réflectron permet de corriger la dispersion en 
énergie cinétique des ions ayant le même rapport masse sur charge. Le temps nécessaire 
aux ions pour parvenir de la région d’extraction au détecteur permet de les discriminer 
en fonction de leurs rapports masse sur charge. Les ions les plus légers sont les premiers 
à atteindre le détecteur et les ions les plus lourds sont les derniers. Les signaux 
enregistrés sur le détecteur ont une précision de 0,5 ps pour des temps de vol de l’ordre 
de 1 à 50 µs. Les spectres de masse sont moyennés et enregistrés toutes les secondes 
(fréquence maximale de 80 { 40 kHz selon l’utilisation de c}bles respectivement courts 
ou longs). Seuls les ions présents dans la région d’extraction au moment de l’impulsion 
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de tension sont enregistrés. Ainsi un ion passant entre deux impulsions ne sera pas 
comptabilisé. Précisons que dans le cas d’un spectre de masse il est usuel de parler de 
pics et non de raies comme dans le cas de spectres optiques. 
Il existe deux modes d’utilisation pour le TOF-MS:  
- le mode positif qui permet l’observation des ions positifs,  
- le mode négatif permettant l'observation des ions négatifs. 
La Figure 2-13 présente un exemple de spectre de masse obtenu dans l’air pour le mode 
positif avec le néon comme gaz de décharge.  
 
 
Figure 2-13 : spectre de masse des ions positifs obtenu dans l'air avec le néon comme gaz de décharge. 
 
Le logiciel d’acquisition du TOF-MS permet de suivre l’évolution temporelle des rapports 
masse sur charge de notre choix et donc des espèces correspondantes. Cette fonction 
d’affichage permet l’étude directe de l’influence de la distance entre le spectromètre de 
masse et la source, il s’agit d’un paramètre important de la détection. 
III-2 INTRODUCTION DE L’ECHANTILLON 
Dans un premier temps, l’étude du couplage de la source plasma et du TOF-MS a été 
menée sans échantillon afin d’acquérir des spectres des espèces de l’air ionisées par la 
plume, pour les modes positif et négatif. Les paramètres d’utilisation de la plume avec le 
TOF-MS ont été fixés à 2,3 L.min-1 et 2400 V (puis 2000 V à cause des perturbations dues 
{ l’alimentation) en présence d'hélium et à 2,3 L.min-1 et 1400 V en présence de néon. 
III-2-1 Test qualitatif 
Dans un second temps, une étude est menée avec des échantillons volatils. Tout d’abord, 
nous avons testé la capacité de la source à les ioniser. Différents échantillons volatils 
sont disposés dans une coupelle directement placée sous la plume devant l’entrée de 
l’IMR conformément au schéma présenté sur la Figure 2-14. Comme nous le verrons 
dans la partie résultat, la source s’est révélée efficace { ioniser les échantillons testés.  
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Figure 2-14 : schéma de la source avec une coupelle pour les échantillons. 
 
III-2-2 Mesure semi-quantitative 
 
 
Figure 2-15 : schéma du dispositif d'analyse. 
 
Un nouveau dispositif a ensuite été mis en place afin de mener une étude semi-
quantitative d’un échantillon volatil. Il est présenté sur la Figure 2-15. Deux bulleurs 
sont placés en série et alimentés par un flux d’azote. Le schéma d’un bulleur est présenté 
sur la Figure 2-16 (a). Il est composé d’un flacon présentant une ouverture latérale de 
sortie et une ouverture supérieure d'entrée dans laquelle est introduit un tube de verre. 
L’extrémité du tube de verre, plongée dans l’analyte, se termine par une structure 
microporeuse. L’azote est injecté dans le tube et soufflé dans l’échantillon sous forme de 
petites bulles favorisant l’évaporation de l’échantillon. L'azote est régulé par un 
débitmètre Bronkhorst (High Tech El-FlowTM) ajustable entre 10 et 500 mL.min-1. Le 
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débit optimal a été déterminé grâce à une étude paramétrique. Le premier bulleur 
contient l’échantillon et le second permet d’éviter des projections de gouttelettes dans le 
TOF-MS. Les molécules d’analyte volatil sont aéroportées par le flux d’azote jusqu’au 
diffuseur fixé { l’extrémité de la source. Il est percé de 6 trous sur sa face avant, en 
direction de la plume (Figure 2-16(b)). Ce système permet d’acheminer le flux d’azote et 
d’analyte gazeux de manière régulière dans l’atmosphère directe autour du jet. Le TOF-
MS est placé directement en face de la plume et du diffuseur. 
 
 
Figure 2-16 : schéma d’un bulleur (a) et de la face avant du diffuseur (b). 
 
L’éthanol a été choisi comme échantillon pour tester le dispositif. Il s’agit d’éthanol 
absolu (pureté > 99 %). Afin d’obtenir une courbe de calibration, il a été dilué dans des 
proportions de 1 % à 85 %. Pour chaque dilution, les spectres de masse ont été 
enregistrés durant 5 minutes. Entre chaque dilution, un flux de 500 mL.min-1 d’azote a 
été envoyé dans le bulleur pendant 2 minutes et sans liquide. Les mesures ont été 
effectuées en continu et les valeurs obtenues pour les ions d’intérêt moyennées sur les 5 
minutes correspondant à chaque dilution. A partir de ces résultats, une courbe de 
calibration a été obtenue. Afin de vérifier la pertinence de notre calibration, trois 
échantillons de même concentration inconnue ont été placés tour à tour dans le bulleur 
et la courbe de calibration a été utilisée pour en déterminer la concentration. La courbe 
de calibration ainsi obtenue n’est cependant pas absolue et doit être effectuée dans la 
même journée que l’analyse de l’échantillon inconnu. 
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CHAPITRE 3 :  RESULTATS - HELIUM 
 
 
Ce chapitre est consacré { l’étude de la plume de plasma obtenue avec l’hélium comme 
gaz de décharge. L’étude se concentre sur la propagation du jet et les espèces réactives 
produites par le plasma lorsqu’il s’étend { l’air libre.  
La première partie de ce chapitre sera consacrée { l’étude de la propagation du jet. Elle 
commencera par l’évolution de la longueur de la plume en fonction de la tension 
appliquée et du débit de gaz (capteur CCD). Puis grâce à la caméra ICCD, nous étudierons 
les différentes phases de la décharge sur une période entière, les décharges dans chaque 
alternance ainsi que le canal qui perdure après "l’extinction" des décharges. Pour chaque 
type de décharge, l’évolution de son intensité et de sa vitesse seront étudiées. Nous 
observerons également la forme annulaire adoptée par la décharge vue de face. 
Lors de sa propagation, le plasma génère des espèces neutres réactives (atomes, 
radicaux, molécules) et des espèces ionisées (ions positifs, ions négatifs). Il crée ainsi un 
milieu chimiquement riche. La deuxième partie de ce chapitre sera consacrée { l’étude 
de ces espèces qui seront observées par spectroscopie optique et par imagerie filtrée en 
longueurs d’onde. Leurs distributions spatiales et temporelles seront étudiées. 
Certaines espèces ne sont pas observables optiquement, nous présenterons les résultats 
obtenus avec le spectromètre de masse afin d’identifier les ions produits dans l’air 
ambiant. 
 
I – CARACTERISTIQUES GENERALES DU JET 
Cette partie concerne la caractérisation du jet. Ces résultats d’imagerie comprennent les 
mesures enregistrées avec le capteur CCD (appareil photo) et celles réalisées avec la 
caméra ICCD. Elles seront utilisées pour étudier la propagation de la plume. 
I-1 IMAGERIE CCD 
I-1-1 Description générale de la plume d’hélium  
L’appareil photo est un outil de diagnostic peu résolu temporellement, son temps 
d’exposition minimum est de 500 µs, soit 10 périodes du signal de tension à 20 kHz. Il a 
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cependant permis une première étude de la plume. La plume plasma est un phénomène 
lumineux visible { l’œil nu, il est donc possible dans un premier temps, sans tenir 
compte du phénomène de propagation du front d’ionisation qui se produit { des échelles 
de l’ordre de la nanoseconde, d'effectuer une étude à partir de l’appareil photo. Cette 
étude préliminaire porte sur la plume entière intégrée temporellement et cette partie 
traite de la description générale du jet. 
La Figure 3-1 présente la photo d’une plume de plasma obtenue { 2400 V et 2,3 L.min-1. 
A gauche de la photo, la sortie de la source est bien visible. Son extrémité est choisie 
comme origine de l’axe de propagation (Oz) du jet. Le plasma initié dans l’hélium { 
l’intérieur de la source s’étend ensuite { l’air libre sous la forme d’un jet effilé. Sur cette 
photo, nous avons mesuré une longueur de plume de 37 mm. Après la sortie de la 
source, le diamètre du jet décroit rapidement, il est de l’ordre de 1,5 mm à la position 
z = 0 et n'est plus que de 0,7 mm à z = 10 mm. 
 
 
Figure 3-1 : photographie de la plume d'hélium, à 2400 V et 2,3 L.min-1. 
 
Visuellement, il apparaît que la plume change de couleur suivant la direction axiale, de 
mauve à violet. A l’intérieur de la source ainsi qu’{ proximité de la sortie du tube, de 
z = 0 à z = 2 mm, la plume est mauve (violet-rose). Ces émissions sont majoritairement 
dues { l’hélium, elle est la seule espèce présente dans la source, hormis quelques 
impuretés. Après deux millimètres dans l’air, la circonférence du jet devient violette 
alors que le centre conserve sa couleur mauve, cette zone s’étend sur 4 mm. Cette 
observation visuelle rappelle la forme annulaire du front d’ionisation en sortie de source 
observée par différents groupes [1]–[4]. Au-delà de cette zone, la plume devient 
totalement violette, couleur qui, comme nous le verrons dans la suite, est principalement 
due aux émissions de l’azote. Ces changements de couleurs indiquent des changements 
dans la composition du jet lors de sa propagation dans l’air ambiant.  
Lors des expériences, il a été observé que l'environnement (par exemple le taux 
d'humidité dans l'air) pouvait avoir une incidence sur la longueur de la plume. L’étude 
en fonction de ces paramètres n’a pas été effectuée, mais les mesures ont été reproduites 
différents jours et les mêmes tendances ont toujours été observées.  
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I-1-2 Influence du débit de gaz sur la longueur de la plume 
Le débit de gaz joue un rôle primordial dans la propagation du jet dans l’air. En dessous 
d’une valeur seuil, 0,4 L.min-1 pour notre dispositif, le jet ne se propage pas. Pour de trop 
fortes valeurs de débit, la plume devient instable et ne se propage plus que sur une 
courte distance. Les longueurs de plume, mesurées à partir des photos à différents 
débits et pour une tension appliquée constante de 2400 V, ont été reportées sur la 
courbe Figure 3-2. À droite de la courbe apparaissent des photos illustrant l’effet du 
débit de gaz sur la longueur. 
 
 
Figure 3-2 : à gauche, longueur de la plume de plasma en fonction du débit pour une tension fixe de 2400 V. 
A droite, photos de la plume pour différents débits de gaz (1,1 ; 3,9 ; 4,5 et 6,8 L.min-1). 
 
Sur la Figure 3-2, la longueur du jet augmente avec le débit de gaz jusqu’{ atteindre un 
maximum de 45 mm pour un débit de 3,9 L.min-1, débit optimal à 2400 V. Si le débit 
augmente au-delà de cette valeur, la longueur du jet décroit brutalement. Pour des 
débits supérieurs à 5,1 L.min-1, la plume conserve une longueur fixe de 16 mm. Ces 
résultats présentent les mêmes tendances que celles observées par d’autres groupes de 
recherche [2], [5]–[8].  
A partir des observations expérimentales et en comparant nos résultats à ceux publiés 
dans la littérature, il est possible de définir trois zones qui correspondent aux régimes 
d’écoulement, les zones 1-2-3 en rouge sur la Figure 3-2. Dans la zone 1, l’écoulement est 
laminaire, la longueur de la plume augmente quasi-linéairement avec le débit de gaz et 
son aspect général, visible sur les photos (a) et (b), est celui d’une aiguille de faible 
diamètre. La zone 2 correspond au régime transitoire laminaire à turbulent, la plume 
commence à se raccourcir. Sur la photo (c), le bout de la plume présente un aspect diffus 
en raison des perturbations qui apparaissent à son extrémité. Enfin, dans la zone 3, le 
régime est totalement turbulent, la plume est courte et sa longueur n’évolue plus avec le 
débit. Pour un régime turbulent, Xiong et al. [7] expliquent que la distribution d’hélium 
le long du jet est instable en raison des turbulences qui apparaissent lors de son mélange 
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dans l’air le long de l’axe z. Ce qui conduit { l’instabilité du jet et { son raccourcissement. 
Dans le cas laminaire, la distribution d’hélium est stable. Les mesures de la longueur de 
la plume en fonction du débit de gaz ont été répétées pour 2000 V, 2200 V et 2600 V et 
des allures similaires ont été obtenues. 
Pour définir les différentes zones, nous avons calculé le nombre de Reynolds en sortie de 
source { partir de l’équation suivante : 
Equation 2 : 
   
     
 
 
où      est la vitesse du gaz, L correspond à la dimension caractéristique du système, 
c’est-à-dire dans ce cas le diamètre interne de la source à sa sortie et   la viscosité 
cinématique de l’hélium (  = 1,2.10-4m2.s-1). Juste à la sortie de la source, nous 
considérons que le mélange avec l’air ne s’est pas encore produit et qu’il s’agit d’hélium 
pur. Le tableau suivant résume les nombres de Reynolds obtenus pour les différents 
débits. 
 
Débit (L.min-1) 1,1 1,7 2,3 2,8 3,4 3,9 4,5 5,1 5,6 6,2 6,8 
Re 108      168 228 282 342 390 450 510 558 618 678 
Tableau 3-1 : nombre de Reynolds pour différents débits d’hélium, { 2400 V. 
 
En tenant compte de la Figure 3-2 et du tableau ci-dessus, il apparaît que le régime est 
laminaire pour des nombres de Reynolds Re<390, transitoire pour 390<Re<510 et 
turbulent pour Re>510. Ces valeurs sont du même ordre de grandeur que celles publiées 
dans la littérature pour des jets de plasmas générés avec des sources de géométries 
légèrement différentes [7], [9].  
Dans le cas d’un écoulement laminaire, Xiong et al. [7] et Jomaa [10] ont lié la longueur 
de la plume { la fraction molaire d’hélium présente dans le jet. En sortie de source, la 
fraction molaire d’hélium est de 1 (100 % d’hélium) au centre de la plume. Cette valeur 
décroit le long du jet au fur et à mesure que la distance par rapport à la sortie de la 
source augmente, cela est dû { sa dilution dans l’air ambiant. Dans le cas laminaire, 
lorsque le débit de gaz (vitesse du gaz) augmente, la proportion d’hélium { une position 
fixe du jet augmente également. Ces groupes ont déterminé qu’une valeur minimale 
quasi constante de la fraction molaire d’environ 0,5 est nécessaire pour maintenir la 
propagation de la plume. Clément et al. évaluent quant { eux que c’est pour une fraction 
massique inférieure à 0,5 que la plume cesse de se propager [11] .Toutefois, il est à noter 
que Karakas et al. obtiennent une fraction molaire minimale qui augmente avec le débit 
de gaz [5]. Cette différence peut résulter de conditions électriques différentes des autres 
groupes : largeur de l’impulsion, fréquence ou amplitude du signal. 
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Les résultats, observés avec notre source et issus de la littérature, montrent le rôle 
primordial de l’hydrodynamique de l’écoulement du mélange gazeux. Le canal formé par 
l’hélium guide le jet de plasma lors de sa propagation [7], [8], [10]–[13]. Plusieurs 
auteurs parlent à ce titre de « streamer guidé » [10], [11], [13], car contraint de se 
déplacer dans un milieu imposé par les conditions d’écoulement du gaz.  
I-1-3 Influence de la tension appliquée sur la longueur de la plume 
La tension appliquée, { l’instar du débit de gaz, induit des modifications sur la longueur 
de la plume. Pour un débit de gaz donné, nous avons mesuré la longueur de la plume à 
différentes tensions, comprises entre 2000 V et 2700 V. Ces mesures ont ensuite été 
répétées pour différents débits. Les résultats ainsi obtenus sont représentés sur la 
Figure 3-3. 
 
 
Figure 3-3 : longueur de la plume en fonction de la tension appliquée pour des débits de 1,1 à 5,6 L.min-1. 
 
L’évolution de la longueur en fonction de la tension a été représentée pour cinq débits. 
Les trois premiers correspondent à un écoulement dans un régime laminaire (1,1 L.min-1 
; 2,3 L.min-1 ; 3,4 L.min-1), 4,5 L.min-1 correspond au régime transitoire et 5,6 L.min-1 au 
régime turbulent. 
Lorsque le régime est laminaire la longueur du jet augmente avec la tension appliquée. 
Ces résultats sont en accord avec ceux publiés dans la littérature [2], [5], [8], [14], [15]. A 
1,1 L.min-1, la longueur augmente de 21 à 31 mm entre 2000 V et 2700 V. Cette évolution 
est linéaire entre 2000 V et 2500 V. Dans cette gamme, l’accroissement de longueur est 
de 1,6.10-2 mm.V-1. A 2,3 L.min-1, la plume s’allonge de 30 à 40 mm lorsque la tension 
varie de 2000 V à 2700 V. La longueur augmente linéairement de 2000 V à 2600 V avec 
une pente de 1,7.10-2 mm.V-1. A 3,4 L.min-1, la longueur varie de 33 à 45 mm entre 
2000 V et 2700 V. L’évolution est linéaire entre 2000 V et 2200 V avec une pente de 
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1,5.10-2 mm.V-1. Pour chacun de ces débits de gaz, nous observons une saturation de la 
longueur aux tensions les plus élevées, marquée par un infléchissement des courbes. 
Dans le cas du régime transitoire (4,5 L.min-1), la longueur varie peu. Elle reste comprise 
entre 28 et 32 mm. Il semble que la longueur diminue de 2000 V à 2500 V avant 
d’augmenter { 2600 V. Cependant dans le cas du régime transitoire, la longueur de la 
plume varie en permanence (visuellement) et, il est probable que cette évolution soit 
due aux instabilités dans le jet et donc { la mesure, plutôt qu’{ l’influence de la tension.  
A 5,6 L.min-1, le régime est totalement turbulent, la plume est nettement plus courte que 
pour les autres débits. Nous remarquons que dans ce cas, la longueur de la plume 
augmente avec la tension { l’instar du régime laminaire, cependant cet accroissement est 
limité, la longueur passe de 13 à 18 mm entre 2000 V et 2700 V. Cette évolution ne 
semble pas linéaire. Les cas transitoires et turbulents ne seront pas étudiés dans la suite 
de ce travail. 
La propagation de la plume apparaît comme un phénomène conduit électriquement. Il 
est défini comme un streamer, guidé par le jet d’hélium [12], [13]. Il est généré entre le 
plasma présent à la sortie de la source, dont le potentiel dépend de celui appliqué à 
l’électrode de tension (électrode avant), et l’air environnant à un potentiel flottant 
proche de 0. Le potentiel dans le diélectrique est inférieur à la tension appliquée sur 
l’électrode. Pour un jet se propageant dans un régime laminaire, Bœuf et al. ont montré 
par simulation que le potentiel au niveau de la tête du streamer chute lors de sa 
propagation dans l’air ambiant et ce, de façon linéaire avec la distance { l’électrode. Le 
potentiel décroit jusqu’{ atteindre une valeur limite au-delà de laquelle le jet cesse de se 
propager. La distance ainsi atteinte correspond à la longueur de la plume observée [13]. 
Lorsque la tension appliquée augmente, la distance parcourue par la plume augmente 
également car le potentiel minimum, permettant la propagation du jet, est atteint plus 
loin par rapport à la sortie de la source. En considérant que la valeur limite de potentiel 
est atteinte { l’extrémité de la plume et que la décroissance du potentiel est linéaire, il 
est possible d’évaluer la chute de potentiel dans notre jet. A 1,1 L.min-1, l’allongement de 
la plume est linéaire entre 2000 V et 2500 V suivant une pente de 1,6.10-2 mm.V-1, en 
inversant cette valeur nous obtenons une chute de potentiel de 625 V.cm-1. A 2,3 L.min-1 
et pour un allongement linéaire de 1,7.10-2 mm.V-1 entre 2000 V et 2600 V, nous 
mesurons une chute de potentiel de 588 V.cm-1. Ces valeurs sont du même ordre que 
celles obtenues par Bœuf et al. [13] et Douat [15]. 
Dans le cas du régime laminaire, notons que les courbes présentent une saturation de la 
longueur au-dessus d’une certaine valeur de la tension appliquée, 2500 V { 1,1 L.min-1, 
2600 V à 2,3 L.min-1 et 2300 V à 3,4 L.min-1. Cette saturation est liée { l’aspect 
hydrodynamique du jet. Une fois la fraction molaire minimale d’hélium nécessaire à la 
propagation du jet atteinte, l’augmentation de la tension appliquée ne permet plus 
d’augmenter la longueur du jet efficacement [10]. Karakas et al. ont déterminé que la 
fraction molaire minimale d’hélium diminue avec l’augmentation de la tension (à un 
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débit fixe). Cette diminution sature à environ 0,45 pour les tensions les plus élevées 
entraînant une saturation de la longueur du jet [5]. 
Les expériences visant à étudier la longueur du jet de plasma ont permis de mettre en 
évidence l’influence de la tension sur la longueur et ce en accord avec les résultats 
publiés dans la littérature. Pour obtenir la plume la plus longue, il faut se trouver dans le 
cas d’un régime laminaire, de préférence proche du débit optimal, et que la tension 
appliquée soit la plus élevée possible avant saturation. 
I-2 IMAGERIE PAR CAMERA RAPIDE ICCD 
I-2-1 Introduction 
Les photos observées précédemment sont intégrées dans le temps sur plusieurs 
périodes (10 minimum) et ne permettent donc pas de visualiser la propagation de la 
décharge au cours d’une période. De plus, il a été observé dans la partie électrique 
qu’une série de pics de courant se produit à chaque changement d’alternance donnant 
parfois naissance à plusieurs décharges par période. Afin d’étudier la propagation de 
chacune des décharges, nous utilisons une caméra ICCD, placée à 90° par rapport à la 
plume.  
La Figure 3-4 présente des images de la décharge se produisant durant l’alternance 
positive (a), et négative (b), intégrées sur une demi-période (25 µs à 20 kHz). Les 
électrodes en aluminium ont été remplacées par des électrodes conductrices 
transparentes afin de visualiser les plasmas générés non seulement { l’extérieur de la 
source mais aussi { l’intérieur. 
 
 
Figure 3-4 : images de la décharge pour les alternances positive (a) et négative (b) de la tension, à 2400 V et 
2,3 L.min-1. Les images sont intégrées sur 25 µs. 
Des similitudes apparaissent entre les images obtenues pour les alternances positive et 
négative. Dans les deux cas, l’émission dans la source est plus intense { la jonction entre 
les deux cônes, au niveau de l’extrémité amont de l’électrode de tension. De plus, pour 
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les deux décharges, le plasma est visible le long du cône de sortie de la source et un 
faisceau de plasma apparaît { l’air libre.  
Des différences sont également visibles entre ces deux décharges. La plume positive est 
plus de trois fois plus longue que la négative. De plus, lors de l’alternance positive, 
l’émission dans le cône de sortie est répartie de façon homogène sur pratiquement toute 
la longueur de l’électrode de tension. Ce n’est pas le cas de l’alternance négative où 
l’émission reste concentrée { la jonction des deux cônes de la source (au niveau de 
l’extrémité amont de l’électrode de tension).  
La propagation du plasma (dans la source et dans l’air) a été enregistrée sur une période 
complète avec des temps d’exposition de 100 ns. Les images obtenues sont présentées 
Figure 3-5, celles à gauche correspondent à l’alternance positive. 
 
 
Figure 3-5 : images enregistrées sur une période entière, 0 µs correspond au front de montée du signal de 
synchronisation. Les temps d’exposition sont de 100 ns. Les images de 0 { 1,6 µs correspondent { la décharge 
positive et celles de 25 à 26,6 µs à la décharge négative. 
 
Deux phénomènes sont observables. Une décharge s’initie { l’intérieur de la source, 
entre les deux électrodes, au cours des cent premières nanosecondes (première image à 
0 µs). Elle se propage { l’intérieur de la source, le long du cône de sortie, { une vitesse de 
4.104 m.s-1 pendant environ 0,6µs avant de décélérer en se rapprochant de l’extrémité 
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aval de l’électrode de tension (dans le diélectrique) au niveau de laquelle sa propagation 
est stoppée. Une seconde décharge apparaît { la sortie de la source 0,1 µs après l’amorce 
de la décharge intérieure. Elle se propage dans l’air sous la forme d’une balle et disparaît 
après 1,1 µs (elle a déjà disparu sur l’image { 1,2 µs). Entre 0,3 µs et 0,9 µs, le front 
d’ionisation dans la plume ({ l’extérieur de la source) est plus intense que celui dans la 
source (visible sur les images à 0,4 µs et 0,8 µs). La décharge { l’intérieur de la seringue 
et la décharge extérieure se propagent dans le même laps de temps. Il semble que la 
disparition de la décharge dans l’air coïncide avec l’arrivée de la décharge intérieure { 
l’extrémité aval de l’électrode de tension. Après la disparition de la décharge dans l’air et 
la fin de propagation de la décharge intérieure, les émissions lumineuses dans la 
structure sont encore observables pendant quelques microsecondes. Elles diminuent 
progressivement et disparaissent jusqu’au changement d’alternance et l’amorce de la 
décharge négative.  
Les images à droites de la Figure 3-5 correspondent { l’alternance négative. Comme 
pour l’alternance positive, deux phénomènes sont observés. Une décharge s’initie à 
l’intérieur de la source, entre les électrodes, durant les cent premières nanosecondes de 
l’alternance négative (image à 25 µs). Elle se propage le long du cône de sortie. Après 
l’amorce, sa vitesse est de 7.104 m.s-1 et elle diminue au cours de sa propagation. C’est 
également au cours des cent premières nanosecondes de l’alternance négative que la 
décharge dans l’air apparaît. Elle se propage moins loin que celle obtenue durant 
l’alternance positive et cette décharge est également moins intense, elle est à peine 
visible sur ces images. En outre, elle adopte une forme différente, elle ressemble à un 
canal. Le moment de sa disparition est difficile à définir sur ces images (du fait de sa 
faible intensité). Nous l’évaluons aux alentours de 2,2 µs et il semble que cette décharge 
se maintienne plus longtemps dans l’air. Le plasma { l’intérieur de la seringue reste 
visible pendant encore quelques microsecondes puis son intensité diminue et il 
disparaît. Dans le cas de la décharge négative, le maximum de l’intensité reste toujours 
localisé { l’intérieur de la source. 
Les deux décharges obtenues dans l’air seront étudiées indépendamment et plus en 
détail par la suite. En comparant nos observations aux décharges observées dans la 
littérature pour des signaux de tension unipolaires positif et négatif [16]–[18], nous 
supposons qu’il s’agit respectivement pour l’alternance positive et l’alternance négative 
d’un streamer positif et d’un streamer négatif. 
Afin de mieux comprendre, comment se produit l’initiation de la décharge positive dans 
l’air, nous avons observé plus en détail la région { l’extrémité aval de l’électrode de 
tension. La Figure 3-6 présente des images de la décharge obtenue durant l’alternance 
positive. Ces images ont été enregistrées avec des temps d’exposition de 10 ns. 
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Figure 3-6: images enregistrées durant l’alternance positive, l’origine des temps correspond au front de 
montée du signal de synchronisation. Les temps d’exposition sont de 10 ns. Pour chaque temps un zoom de 
l’extrémité aval de l’électrode de tension est présenté. 
 
Pour une géométrie proche de la nôtre, Jomaa a déterminé par simulation qu’un pic du 
champ électrique géométrique se produit au voisinage de l’extrémité aval de l’électrode 
de tension. Ce champ permet d’amorcer le front d’ionisation qui va, dans un premier 
temps, se développer { proximité de l’électrode avant de commencer à se propager de 
proche en proche [10]. Nous observons un phénomène similaire sur la Figure 3-6. Une 
décharge s’amorce au niveau de l’extrémité aval de l’électrode de tension, elle apparaît { 
60 ns et se maintient à la même position pendant environ 120 ns. A 180 ns elle 
commence à se propager vers la sortie de la source. Le fait que cette décharge reste fixe 
confirme qu’il s’agit d’une charge d’espace positive. En effet, les électrons ne peuvent pas 
se propager à une vitesse inférieure à la vitesse de dérive électronique [19]. Les 
électrons situés en aval de la charge d’espace positive sont accélérés dans sa direction 
sous l’action du champ électrique (géométrique et induit par la charge d’espace), 
donnant naissance à des avalanches électroniques. Une fois une densité ionique 
suffisante atteinte, le streamer positif commence à se propager, en accord avec le 
modèle de Lu et Laroussi [20]. Les électrons situés { l’avant de la charge d’espace 
positive peuvent être issus de la photo-ionisation [20], mais il est également possible 
que le milieu dans lequel se propage le streamer soit pré-ionisé. 
Notons que la décharge initiée entre les électrodes se propage le long du cône de sortie 
dans le sens de l’écoulement du gaz. En considérant le champ géométrique du côté 
amont de l’électrode de tension, cette décharge se déplace dans la direction opposée au 
champ géométrique, nous supposons qu’il s’agit d’une charge d’espace négative. 
Dans la suite, nous étudierons uniquement les décharges se produisant { l’air libre, les 
deux alternances seront étudiées de façon indépendante. Nous chercherons également à 
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observer si des émissions se produisent entre les deux décharges. Puis, nous 
présenterons les résultats obtenus pour les décharges vues de face. 
I-2-2 Alternance positive : propagation d’un streamer positif  
I-2-2-1 Etude d’un cas { 2400 V et 2,3 L.min-1 
La Figure 3-7 présente des images de la décharge positive pour une tension appliquée de 
2400 V et un débit de 2,3 L.min-1. Sur la droite de la figure, les positions du front 
d’ionisation pour les différentes images sont tracées suivant l’axe z. Nous observons la 
propagation d’un front d’ionisation de forme ovale dont le diamètre diminue au cours de 
sa propagation. Le front sort de la source à 120 ns et disparaît après 850 ns. A l’arrière 
de celui-ci, un canal le relie à la sortie de la source. La différence d’intensité entre le front 
et le canal est cependant très importante et ce dernier n’est pratiquement plus visible 
sur les images de la Figure 3-7 après 450 ns. Comme dit précédemment et en accord 
avec la littérature, la propagation de ce front est assimilée à un streamer positif (dirigé 
vers la cathode) [12], [13], [20]–[22]. A partir de ces images, il est possible d’extraire les 
profils de vitesse et d’intensité du front d’ionisation lors de sa propagation. 
 
 
Figure 3-7 : images de la propagation de la décharge positive, à 2400 V et 2,3 L.min-1, le temps d’exposition est 
de 10 ns, l’origine des temps correspond au déclenchement de la caméra (front de montée du signal de 
synchronisation) (voir Figure 3-8). La position z = 0 correspond à la sortie de la source. 
 
Après la sortie de la source, le streamer se propage dans un mélange hélium-air dans 
lequel la fraction d’hélium diminue et celle d’air augmente avec la distance. Dans un 
premier temps, nous nous sommes intéressés { l’évolution de la vitesse de propagation 
du streamer. Les vitesses obtenues pour la Figure 3-7 sont présentées sur la Figure 3-8. 
Elles ont été tracées en fonction de la position du front le long de l’axe z. La vitesse 
mesurée varie de 2.104 à 1.105 m.s-1. Cette dernière augmente après la sortie de la 
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source, dans la mélange hélium-air, jusqu’{ atteindre sa valeur maximale à z = 8 mm. Au-
delà de cette position, la vitesse décroit jusqu’{ extinction du streamer { 36 mm de la 
source. Ces vitesses, ainsi que leur évolution, concordent avec les résultats publiés dans 
la littérature [2], [5], [13], [14], [16], [23], [24]. Elles sont nettement plus élevées que 
celles du gaz, 19 m.s-1 à 2,3 L.min-1, ce qui confirme qu’il s’agit d’un front d’ionisation, 
conduit électriquement, qui se propage. 
 
 
Figure 3-8 : (a) vitesse du front d'ionisation obtenue à partir des images Figure 3-7 en fonction de sa position 
le long de l’axe de propagation du jet ; à 2400 V et 2,3 L.min-1. L’origine z = 0 correspond { la sortie de la 
source. La courbe en rouge représente la forme de la vitesse sans les oscillations. (b) Exemple d’un signal de 
tension à 2000 V et le signal de déclenchement de la caméra pour une porte de 10 ns (en bleu). 
 
Au cours de sa progression le long de l’axe z, la vitesse atteint des maxima locaux de 
façon quasi-périodique entre 250 et 620 ns représentés sur la Figure 3-8 (a). Ces 
oscillations se produisent toutes les 60 à 80 ns, c’est-à-dire à une fréquence de 13 à 
16 MHz. Nous avons vu, dans le chapitre 2, qu’{ chaque changement d’alternance le 
signal de tension oscille quelque temps avant d’atteindre la consigne. Un exemple de 
signal de tension est représenté sur la Figure 3-8 (b). Ces oscillations se produisent 
périodiquement toutes les 65 ns soit à une fréquence de 15 MHz. De plus, en observant 
le signal de tension avec comme origine le déclenchement de la caméra, il apparaît que 
les temps correspondant aux maxima de la vitesse coïncident temporellement avec les 
pics du signal de tension (Figure 3-8 (b)). Ce résultat montre la dépendance de la vitesse 
du front vis-à-vis de la tension appliquée. A l’aide de leur modèle numérique, Bœuf et al. 
[13] ont démontré que l’augmentation de la tension provoque une augmentation du 
champ électrique au niveau du front d’ionisation dont découle ensuite un accroissement 
de la vitesse. C’est ce que nous observons ici. Les oscillations du signal de tension 
entraînent des variations du champ électrique, qui sont observables sur la propagation 
du front d’ionisation. Le fait que ces variations de vitesse se produisent simultanément 
avec celles de la tension confirme la présence du canal, situé { l’arrière de la tête du 
streamer et la reliant à la source. Les variations de la tension sont transférées au front 
via le canal. 
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Figure 3-9 : évolution temporelle de l'intensité du front d'ionisation en fonction du temps, à 2400 V et 
2,3 L.min-1. L’origine des temps correspond au front de montée du signal de synchronisation. 
 
Dans un second temps, nous nous sommes intéressés { l’évolution de l’intensité 
lumineuse de la tête du streamer lors de sa propagation. Les résultats sont tracés au 
cours du temps, ils apparaissent sur la Figure 3-9. Le streamer s’amorce { l’air libre { 
120 ns, son intensité augmente jusqu’{ 240 ns puis décroit. Comme pour la vitesse, des 
maxima locaux apparaissent pour l’intensité, ils se produisent à 310 ns, 380 ns et 470 ns. 
Les maxima d’intensités coïncident avec les oscillations de la tension et les pics de 
vitesse. Jomaa et al ont montré que le champ électrique dans la tête du streamer et 
l’énergie moyenne des électrons évoluent de façon similaire. Le champ électrique 
apporte de l’énergie aux électrons et cela se traduit en termes d’efficacité d’ionisation 
[10]. Ces résultats sont confirmés expérimentalement. L’augmentation de l’intensité que 
nous observons traduit l’augmentation de l’efficacité d’ionisation et d’excitation dans la 
tête du streamer. Il est également à noter que, bien que le front disparaisse à 850 ns, une 
émission de faible intensité perdure au-delà de ce temps (Figure 3-9). L’intensité 
lumineuse enregistrée après 850 ns provient de l’émission du canal qui persiste après 
l’extinction de la tête du streamer. 
I-2-2-2 Influence de la tension appliquée 
Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés { l’influence de la tension sur le 
profil de vitesse du streamer. La Figure 3-10 présente les résultats obtenus en fonction 
du temps (a) et de la distance parcourue le long du jet (b). Il apparaît premièrement que 
la vitesse augmente avec la tension. Pour notre dispositif, la valeur maximale passe de 
7,5.104 m.s-1 à 2000 V à 1,38.105 m.s-1 à 2600 V. Cette observation est en accord avec 
celles de la littérature [2], [13]–[15], [21]. Elle confirme l’influence de la tension 
appliquée sur la vitesse de propagation du streamer, discutée dans la partie précédente. 
Une augmentation de la tension appliquée provoque une augmentation du champ 
électrique à la tête du streamer, qui induit une augmentation de la vitesse du front. 
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Figure 3-10 : vitesse de propagation du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant 
z (b), pour différentes tensions à 2,3 L.min-1. L’origine des temps correspond au déclenchement de la caméra. 
L’origine de l’axe z correspond { la sortie de la source. 
 
Les profils de vitesse présentent des évolutions similaires, avec une augmentation de la 
vitesse en sortie de source suivie d’une décélération ainsi que les mêmes oscillations 
dues au signal de tension. Nous observons cependant que les différentes courbes 
présentent un décalage temporel du début de la propagation du streamer dans l’air. Le 
front d’ionisation s’initie plus tôt dans l’air lorsque la tension augmente. Il apparaît en 
sortie de source à 160 ns à 2000 V contre 80 ns à 2600 V. Ce décalage peut s’expliquer 
par la durée du front de montée. Elle est de l’ordre de 50 ns pour passer de 10 à 90 % de 
la tension en régime établi pour l’alternance positive (en unipolaire), soit une durée du 
changement d’alternance crête { crête de près de 130 ns. Ces valeurs sont constantes 
quelle que soit la tension choisie. Lorsque nous augmentons la consigne, la pente du 
front de montée augmente. La tension de claquage est une valeur constante et 
l’accroissement de la pente du signal de tension permet de l’atteindre plus vite. Nous 
remarquons que la vitesse maximale est également atteinte plus rapidement lorsque la 
tension augmente, 230 ns à 2600 V contre 390 ns à 2000 V. Notons qu’{ partir de 470 ns 
les profils des différentes tensions se confondent. 
Dans un second temps, nous avons tracé l’évolution de l’intensité lumineuse. Les 
résultats apparaissent sur la Figure 3-11, au cours du temps (a) et selon l’axe z (b). 
L’intensité lumineuse de la tête du streamer augmente avec la tension, ce qui confirme 
l’influence de la tension sur l’efficacité d’ionisation abordée dans la partie précédente. 
Il semble également que, comme pour la vitesse, le pic d’intensité soit atteint plus 
rapidement lorsque la tension augmente, à 230 ns et 240 ns à respectivement 2600 V et 
2400 V et à 320 ns à 2000 V et 2200 V. Il apparaît que les pics de la vitesse maximale et 
de l’intensité maximale ne se produisent pas obligatoirement de façon simultanée. C’est 
le cas à 2000 V où la vitesse maximale est atteinte { 390 ns et l’intensité maximale { 
320 ns. 
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Figure 3-11 : intensité du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant z (b), pour 
différentes tensions à 2,3 L.min-1. Les intensités sont normalisées par rapport au maximum obtenu à 2600V. 
L’origine des temps correspond au front de montée du signal de synchronisation. L’origine de l’axe z 
correspond à la sortie de la source. 
 
I-2-2-3 Influence du débit de gaz 
Nous avons vu plus tôt que le débit influe sur la longueur de la plume. Ici, nous étudions 
son influence sur la vitesse et l’intensité lumineuse du front d’ionisation lors de sa 
propagation. Les mesures sont effectuées pour quatre débits dans un régime laminaire à 
une tension fixe de 2400 V.  
Les résultats de la vitesse du front d’ionisation en fonction du temps (a) et de la position 
(b) apparaissent sur la Figure 3-12. Avec l’augmentation du débit, nous observons une 
diminution du maximum de vitesse ainsi que l’allongement de la plume déjà observés 
dans la partie I-1-2. Ces résultats sont similaires à ceux obtenus par simulation par 
Naidis [21].  
Il apparaît également, sur la courbe (a) Figure 3-12, que la propagation du streamer 
dans l’air débute de façon synchrone pour les différents débits étudiés. L’augmentation 
du débit ne semble pas influencer la tension de claquage. Nous remarquons également 
que, pour les hauts débits, les variations du signal de tension influencent moins le profil 
de vitesse. A 3,9 L.min-1, les oscillations périodiques ne sont pratiquement plus visibles 
sur la courbe. 
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Figure 3-12 : vitesse de propagation du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant 
z (b), pour différentes débits à 2400 V. L’origine des temps correspond au déclenchement de la caméra. 
L’origine de l’axe z correspond { la sortie de la source. 
 
Nous avons également tracé l’évolution de l’intensité pour les différents débits étudiés. 
Les résultats sont présentés sur la Figure 3-13. C’est au débit le plus bas que l’intensité 
la plus élevée est observée. Lorsque le débit de gaz augmente, l’intensité lumineuse 
maximale diminue. Le front d’ionisation atteint cette valeur plus tard et plus loin le long 
de l’axe du jet. Quel que soit le débit étudié, des oscillations périodiques sont observées 
sur les profils d’intensité. Il est { noter que leurs amplitudes sont de plus en plus faibles 
avec l’augmentation du débit. 
 
 
Figure 3-13 : intensité du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant z (b), pour 
différents débits à 2400 V. Les intensités sont normalisées par rapport au maximum obtenu à 1,4 L.min-1. 
L’origine des temps correspond au front de montée du signal de synchronisation. L’origine de l’axe z 
correspond à la sortie de la source. 
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I-2-3 Alternance négative : propagation d’un streamer négatif 
Cette partie a pour objectif l’étude des caractéristiques de la décharge se propageant 
durant l’alternance négative. Nous avons vu précédemment qu’elle est assimilée, dans la 
littérature, à un streamer négatif [17], [18]. Elle fait cependant l’objet de moins de 
publications que son homologue positif. Afin d’enregistrer des images de la décharge 
négative le déclenchement de la caméra ICCD a été décalé de 25 µs.  
La Figure 3-14 présente des images de la décharge négative générée à une tension de 
2400 V et pour un débit de 2,3 L.min-1. Sa structure diffère de celle du streamer positif 
ainsi que sa distance de propagation. La décharge négative ressemble à un canal 
lumineux, s’étendant sur une distance maximale d’environ 12 mm (sur cette figure) et 
dont l’extrémité est pointue. Tout le canal est visible et le maximum de l’intensité n’est 
pas localisé à son extrémité. Cette décharge est moins lumineuse que dans le cadre de 
l'alternance positive. Pour atteindre des intensités équivalentes, l’accumulation choisie 
est quatre fois supérieure à celle utilisée pour enregistrer la décharge positive. Des 
observations similaires ont également été publiées [16]–[18], [22]. Dans le cas présenté, 
le canal sort de la source à 70 ns et stoppe sa propagation à 450 ns. Cependant, le canal 
reste présent longtemps après qu’il ait cessé de se propager, comme nous le verrons sur 
les profils d’intensité. Notons que le streamer négatif sort de la source plus tôt que le 
positif, à 70 ns contre 120 ns. Ces mesures ont été répétées à plusieurs reprises et à 
chaque fois le streamer négatif s’est amorcé plus vite dans l’air que le positif.  
 
 
Figure 3-14 : images de la propagation de la décharge négative à différents temps, pour une tension appliquée 
de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1 ; le temps d’exposition pour chaque image est de 10 ns. La position z = 0 
correspond à la sortie de la source. 
 
Naidis a modélisé la propagation de streamers générés par des impulsions unipolaires, 
positive et négative, le long d’un jet d’hélium. Il a déterminé que les valeurs maximales 
du champ électrique dans la tête du streamer sont plus élevées pour le streamer positif 
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que pour le streamer négatif. A l’inverse, le champ électrique est plus important dans le 
canal de la décharge négative que dans celui de la décharge positive. Le faible champ 
électrique dans le canal de la décharge positive ne permet pas une production 
importante d’espèces radiatives alors que, dans le cas de la décharge négative, sa valeur 
est plus élevée et des espèces sont excitées dans l’ensemble du canal [18]. Ces 
explications coïncident avec les observations expérimentales concernant la forme 
adoptée par chacune des décharges, l’émission lumineuse répartie tout le long du canal 
en alternance négative (streamer négatif) et { l’inverse une concentration de l’intensité 
lumineuse localisée dans la tête du streamer positif en alternance positive. 
Nous avons mesuré la vitesse de propagation du canal, les résultats apparaissent Figure 
3-15 (a). La première position à laquelle sa vitesse est mesurable se trouve à 2 mm de la 
sortie de la source et correspond à t = 80 ns. A l’instar de la décharge positive, le profil 
de vitesse du streamer négatif montre des accélérations se produisant de façon quasi-
périodique (10MHz - 13MHz). Elles sont probablement dues aux variations du signal de 
tension. Cependant, les pics de vitesse sont moins synchrones avec les oscillations de la 
tension (Figure 3-15 (a) et (b)) que pour les mesures en alternance positive. 
Contrairement au streamer positif, le streamer négatif ne progresse pas de façon 
continue, sa propagation s’arrête entre deux pics de vitesse et semble ne se produire que 
lors des pics de tension. La vitesse minimale d’un streamer négatif correspond { la 
vitesse de dérive des électrons, dépendant du champ électrique [19]. Ces résultats 
suggèrent que le champ électrique total au niveau de la tête du streamer négatif devient 
nul entre deux oscillations de la tension. Il apparaît également, en négligeant les 
oscillations du profil de vitesse, que la vitesse du streamer négatif ne fait que décroitre 
au cours de sa propagation, alors que le streamer positif accélère dans l’air avant de 
décélérer. 
 
 
Figure 3-15 : (a) vitesse de propagation du canal en fonction de la position de son extrémité aval le long de 
l’axe du jet, pour une tension appliquée de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1. L’origine z = 0 correspond à la 
sortie de la source. (b) Exemple d’un signal de tension à 2000 V et le signal de déclenchement de la caméra 
pour une porte de 10 ns (en bleu). 
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Hormis une vitesse maximale de 1,80.105 m.s-1 en sortie de source, presque deux fois 
plus élevée que la vitesse maximale du front d’ionisation en alternance positive de 
1.105 m.s-1, la vitesse moyenne d’expansion du streamer négatif est pratiquement deux 
fois plus faible que celle du streamer positif, respectivement 3,7.104 m.s-1 et 5,5.104 m.s-1. 
Cette même tendance se retrouve dans les résultats de la littérature [16]–[18], [23]. 
La différence de vitesse est liée au champ électrique lors de la propagation des 
décharges. Comme nous l’avons vu précédemment, Naidis détermine que le champ à la 
tête du streamer négatif est plus faible qu’{ la tête du streamer positif [18]. Nous avons 
vu plus tôt que le champ électrique géométrique imposé par les conditions d’utilisation 
du dispositif joue un rôle important dans la propagation du front. Il en va de même pour 
celui induit par la charge d’espace présente dans la tête du streamer et ce en accord avec 
le modèle proposé par Lu et al. [20]. Pour l’alternance positive, le champ électrique 
induit par la tête du streamer et le champ géométrique sont orientés dans le même 
sens ; alors que dans le cas de l’alternance négative ces deux champs sont de sens 
opposés [16]. Il en résulte un champ électrique total plus faible en alternance négative 
qu’en alternance positive, ainsi que des vitesses de propagation plus faibles pour le 
streamer négatif. 
La Figure 3-16 présente l’évolution de l’émission lumineuse dans le canal en fonction du 
temps. L’intensité atteint un maximum { 180 ns puis décroit. Bien que la propagation du 
canal soit stoppée à 450 ns, il est encore visible après 1 µs. Nous observons à nouveau 
des pics quasi-périodiques sur le profil d’intensité { une fréquence comprise entre 
11 MHz à 13 MHz. 
 
 
Figure 3-16 : évolution temporelle de l'intensité normalisée dans le canal, en fonction du temps, à 2400 V et 
2,3 L.min-1. 
 
 
Chapitre 3 : Résultats - Hélium 
 
82 
 
I-2-4 Entre les deux décharges : un canal post-décharge 
Afin de compléter l’observation du déroulement de la décharge sur une période 
complète, nous avons enregistré des images entre les deux décharges. Nous avons vu 
précédemment que pour chaque alternance, un canal semble persister. L’objectif de 
cette partie est d’observer ce canal au cours de la demi-période et d’en identifier 
l’extinction éventuelle. 
La Figure 3-17 montre les images enregistrées à différents instants entre les deux 
décharges. Il s’agit d’images zoomées sur les 15 premiers millimètres après la sortie de 
la source. 
 
Figure 3-17 : images zoomées du canal après le passage des streamers à différents instants au cours de la 
période ; les images à gauche correspondent { l’alternance positive et celles { droite { l’alternance négative. 
Ces images ont été obtenues à 2400 V et 4,5 L.min-1. Le temps d'exposition est de 10 ns pour chaque image. Le 
temps est indiqué par rapport au front de montée du signal de synchronisation. 
 
Lors de la décharge positive nous avons vu que le front d’ionisation disparaît aux 
alentours de 850 ns. Les images présentées à gauche de la figure permettent d’observer 
la présence du canal d’ionisation 5 µs, 15 µs et 24 µs après le front de montée du signal 
de synchronisation. Pour la décharge négative, la propagation du canal { l’air libre est 
stoppée aux alentours de 450 ns (soit 25,450 µs). Les images à droite de la figure 
montrent que le canal d’ionisation est encore présent { 30 µs, 40 µs et 49 µs après le 
front de montée. Ces résultats démontrent la persistance du canal d’ionisation tout du 
long de la période malgré l’espacement de 25 µs entre chaque décharge. Cela prouve 
qu’une fois un premier plasma amorcé { l’air libre, chaque décharge se propage ensuite 
dans un milieu pré-ionisé. Il est à noter que, pour toutes les images, la majorité de 
l’émission se situe dans le diélectrique à proximité directe de l’extrémité de la source. 
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I-2-5 La forme annulaire 
Nous nous sommes ensuite intéressés à la forme annulaire de la décharge observée par 
différents auteurs [1], [2]–[4]. Pour ce faire, la caméra a été déplacée et positionnée face 
à la sortie de la source. 
I-2-5-1 La décharge positive 
Les images présentées sur la Figure 3-18 montrent une vue de face de la propagation du 
front d’ionisation généré durant l’alternance positive. A la sortie de la source, le front 
d’ionisation possède la forme d’un disque, il adopte la forme annulaire à 160 ns (visible 
sur les images à 190 ns, 240 ns et 290 ns). 
Lors de la propagation du streamer le long de l’axe z, le diamètre de l’anneau diminue 
jusqu’{ 340 ns, où il reprend la forme d’un disque qu’il conserve jusqu’{ son extinction.  
Hormis la forme de disque au début de la propagation, des résultats issus de la 
littérature décrivent une forme annulaire dont le rayon diminue le long de l’axe z [14], 
[15].  
 
 
Figure 3-18 : images de la propagation du front d'ionisation (alternance positive) vue de face, pour une 
tension appliquée de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1 ; le temps d'exposition est de 10 ns. 
 
La Figure 3-19 présente l’image obtenue { 240 ns et les profils d’intensité tracés suivant 
les axes x et y. 
Chapitre 3 : Résultats - Hélium 
 
84 
 
 
Figure 3-19 : image du front d'ionisation vu de face (2400 V et 2,3 L.min-1) { 240 ns, temps d’exposition : 10 ns, 
et les profils d'intensité tracés suivant x et y. 
I-2-5-2 La décharge négative  
La décharge négative a également été observée de face, Figure 3-20. Après l’amorce de la 
décharge dans l’air ({ environ 70 ns), le streamer négatif adopte rapidement la forme 
annulaire. Elle se devine sur l’image { 120 ns et apparaît clairement sur les images à 
170 ns, 220 ns et 270 ns. Son diamètre diminue lors de la propagation du streamer dans 
l’air. A 320 ns, l’anneau s’est refermé et forme un disque. L’intensité lumineuse se trouve 
alors majoritairement au niveau du disque (centré par rapport au diélectrique) et au 
niveau d’un arc de cercle sous le disque. Le demi-cercle semble de la même dimension 
que la sortie de la source, il est possible que son émission provienne de charges 
accumulées { la surface du diélectrique. L’intensité de la décharge décroit ensuite 
progressivement. La forme annulaire du streamer négatif a été simulée par Naidis [18]. 
 
 
Figure 3-20 : images de la propagation du streamer négatif vue de face, pour une tension appliquée de 2400 V 
et un débit de 2,3 L.min-1 ; le temps d'exposition est de 10 ns. 
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I-2-6 Conclusion 
Les mesures obtenues à la caméra ont permis de suivre le déroulement de la décharge 
sur une période entière. Deux décharges différentes ont été étudiées en fonction de 
l’alternance positive ou négative de la tension.  
Il a été observé que la décharge obtenue lors de l’alternance positive adopte la forme 
d’un front d’ionisation se déplaçant { des vitesses comprises entre 104 et 105 m.s-1 et sur 
des distances de près de 40 mm. En accord avec les résultats de la littérature, nous 
avons conclu qu’il s’agissait d’un streamer positif. Nous avons étudié l’influence de la 
tension et du débit de gaz sur la vitesse et l’intensité du front d’ionisation au cours de sa 
propagation. Ces mesures ont montré que l’augmentation de la tension entraîne une 
augmentation de la vitesse et de l’intensité du streamer. Alors que l’augmentation du 
débit de gaz induit une diminution de la vitesse ainsi que de l’intensité maximale. Il a 
également été observé que le streamer positif vu de face possède une forme annulaire 
dont le diamètre diminue au cours de la propagation jusqu’{ ce que l’anneau se referme.  
La décharge observée sur l’alternance négative de la tension a montré une évolution 
différente de celle se produisant en alternance positive. Elle se propage sous la forme 
d’un canal de faible intensité sur une courte distance, environ 13 mm { une vitesse de 
l’ordre de 104 m.s-1. Il a été déterminé qu’il s’agissait d’un streamer négatif. Comme pour 
la décharge positive, le streamer négatif vu de face a montré une forme annulaire dont le 
diamètre diminue au cours de la propagation. 
Des images enregistrées entre les deux décharges ont révélé qu’un canal d’ionisation 
reste présent d’une décharge { l’autre. Ainsi, une fois une première décharge amorcée 
dans l’air, les suivantes se propagent dans un milieu pré-ionisé. 
 
II – LES ESPECES EXCITEES 
Dans cette partie sont présentés les résultats expérimentaux relatifs aux espèces 
excitées et ionisées produites dans le jet de plasma. Les mesures ont été effectuées avec 
un spectromètre optique, une caméra ICCD couplée à des filtres interférentiels et un 
spectromètre de masse à temps de vol.  
Dans un premier temps, les espèces radiatives présentes dans le jet seront identifiées. 
Leurs distributions spatiales (1D) seront étudiées { l’aide du spectromètre optique ainsi 
que l’influence de la tension et du débit de gaz sur celles-ci.  
Dans un second temps les résultats d’imagerie filtrée en longueur d’onde seront utilisés 
afin de déterminer les distributions spatio-temporelles (2D) des principales espèces du 
jet pour un débit fixé et une tension donnée. 
Finalement le spectromètre de masse sera utilisé afin d’identifier les ions produits. 
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II-1 SPECTRE OPTIQUE : IDENTIFICATION DES ESPECES RADIATIVES DU JET 
L’émission lumineuse de la plume de plasma est caractéristique des espèces présentes 
dans le jet. Nous avons utilisé un spectromètre d’émission optique placé face { la source 
afin d’identifier les espèces présentes dans le jet. Les spectres enregistrés sont intégrés 
spatialement (sur l’ensemble de la plume) et temporellement (sur plusieurs périodes). 
Le spectre montré sur la Figure 3-21 est obtenu à 2400 V et 2,3 L.min-1, (a) correspond 
au spectre en pleine échelle et (b) au spectre zoomé afin de faciliter l’observation des 
raies de plus faible intensité (N2, N2+, OH, O, H). 
 
 
Figure 3-21 : spectre du plasma de 250 à 900 nm, intégré spatialement et temporellement (temps 
d'exposition de 600 ms), à 2400 V et 2,3 L.min-1. 
 
Le spectre obtenu est représentatif des émissions observées pour les jets de plasma en 
présence d’hélium comme gaz de décharge [14], [25], [26]. De nombreuses raies se 
trouvent dans le visible. Les raies observées ainsi que les transitions correspondantes et 
les niveaux d’énergies auxquels elles correspondent sont recensés dans le Tableau 3-2. 
Les émissions lumineuses proviennent des désexcitations radiatives de l’hélium 
(atomique et le dimère), l’azote (l’ion moléculaire et la molécule), l’oxygène, l’hydrogène 
et l’hydroxyle (radical OH). A l’intérieur de la source, le plasma est majoritairement 
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composé des espèces de l’hélium (ions, molécules et atome excités). La présence de raies 
relatives aux espèces de l’air dans la plume démontre l’action du plasma sur son 
environnement. Hormis la raie d’hélium { 706 nm (d’intensité très élevée), la principale 
contribution vient des raies du premier système négatif et du second système positif de 
l’azote. Ces émissions se trouvent dans la gamme de 296 à 470 nm et sont responsables 
de la couleur violette de la plume, observée sur la photo de la Figure 3-1. L’intensité 
d’émission est proportionnelle au peuplement du niveau supérieur de la transition 
observée. Une diminution de l’intensité traduit une diminution de l’espèce dans l’état 
supérieur de la transition et { l’inverse une augmentation de l’intensité traduit le 
peuplement du niveau supérieur. 
Espèces λ (nm) Transition Ehaute – Ebasse (eV) 
OH 282 A 2∑+ - X 2Π (1,0) 4,4 – 0 
 308 A 2∑+ - X 2Π (0,0) 4,0 – 0 
H 486 Hβ 12,75 – 10,20 
 656 Hα 12,09 – 10,20 
O 615 4d 5D°0,1,2,3,4 – 3p 5P1,2,3 12,75 – 10,74 
 777 3p 5P1,2,3 – 3p 5S°2 10,74 – 9,14 
 844 3p 3P0,1,2– 3s 3S°1 10,99 – 9,52 
N2 296 C 3Πu – B 3Πg (2,0) 11,5 – 7,4 
Second système 315 C 3Πu – B 3Πg (1,0) 11,3 – 7,4 
positif (SPS)  336 C 3Πu – B 3Πg (0,0) 11,0 – 7,4 
 353 C 3Πu – B 3Πg (1,2) 11,3 – 7,8 
 356 C 3Πu – B 3Πg (0,1) 11,0 – 7,6 
 367 C 3Πu – B 3Πg (3,5) 11,8 – 8,4 
 374 C 3Πu – B 3Πg (1,3) 11,3 – 8,0 
 380 C 3Πu – B 3Πg (0,2) 11,0 – 7,8 
 399 C 3Πu – B 3Πg (1,4) 11,3 – 8,2 
 405 C 3Πu – B 3Πg (0,3) 11,0 – 8,0 
 419 C 3Πu – B 3Πg (2,6) 11,5 – 8,6 
N2+ 390 B 2∑u+ - X 2∑g+ (0,0) 18,8 – 15,6 
Premier système 427 B 2∑u+ - X 2∑g+ (0,1) 18,8 – 15,9 
négatif (FNS) 470 B 2∑u+ - X 2∑g+ (0,2) 18,8 – 16,2 
He 501 3p 1P°1 – 2s 1S0 23,09 – 20,62 
 587 3d 3D1,2,3 – 2p 3P°0,1,2 23,07 – 20,96 
 667 3d 1D2 – 2p 1P°1 23,07 – 21,22 
 706 3s 3S1 – 2p 3P°0,1,2 22,72 – 20,96 
 728 3s 1S0 – 2p 1P°1 22,92 – 21,22 
He2 640 d 3∑u+ - b 3Πg (0,0) 20,5 - 18,6 
Tableau 3-2 : espèces identifiées en fonction des raies observées sur le spectre obtenu à 2400 V et 2,3 L.min-1. 
Pour chaque raie, la transition correspondante est précisée ainsi que les niveaux concernés. 
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Nous observons la présence de différentes raies de l’hélium ; parmi lesquelles, une raie 
correspondant à la désexcitation du dimère He2 du niveau d 3∑u+vers le niveau b 3Πg. 
Dans les jets de plasma, deux mécanismes permettant la formation de cette espèce sont 
principalement évoqués, une réaction { trois corps d’un atome métastable d’hélium et 
de deux hélium dans le fondamental et le transfert de charge d’un ion He2+ à une 
molécule N2 (chapitre 1). Ainsi, l’observation de He2 peut être un indicateur indirect de 
la présence de HeM ou He2+.  
Nous observons également la présence de différentes raies de l’hélium atomique, les 
niveaux supérieurs de ces transitions présentent des énergies élevées puisque 
comprises entre 23,09 eV pour le niveau 3p 1P°1 (observable via la raie à 501 nm) et 
22,72 eV pour le niveau 3s 3S1 (observable via la raie à 706 nm). Certaines des raies 
observées indiquent la présence d’hélium dans un état métastable dans notre jet. D’une 
part, la raie à 501 nm correspond à la désexcitation radiative vers le niveau métastable 
2s 1S0 { 20,62 eV. D’autre part, les raies { 587 nm et 706 nm sont des indicateurs 
indirects de la présence de métastables. Elles prouvent que les niveaux 2p 3P°0,1,2 sont 
peuplés, ceux-ci permettent la production de l’état métastable 2s 3S1 (19,82 eV) au 
travers de la transition radiative à 1083 nm [27]. Malheureusement notre spectromètre 
ne permet pas d’observer cette raie. Notons que Douat et al. ont déterminé que le 
peuplement du niveau métastable 2s 3S1 provient essentiellement de l’excitation par 
impact électronique [15]. Les espèces métastables présentent une longue durée de vie 
ainsi qu’une énergie élevée, 19,82 eV pour 2s 3S1 et 20,62 eV pour 2s 1S0 avec des durées 
de vie dans l’hélium pur de respectivement 6.105 s et 2.10-2 s [28]. Ces durées sont plus 
courtes dans un mélange hélium-air. Ces espèces peuvent interagir avec d’autres 
espèces du jet au travers de collisions ionisantes ou excitantes. 
Nous n’observons pas d’ion d’hélium dans notre dispositif. Il est généralement admis 
que He2+ est majoritaire par rapport à He+ dans les plasmas opérant à des pressions 
supérieures à 5 Torr [29]–[31]. Plus particulièrement, les résultats de simulation 
obtenus par Martens et al. pour une décharge à barrières diélectriques dans de l’hélium 
montrent une densité de He2+ dix fois plus élevée que celle de He+ à la pression 
atmosphérique (760 Torr) [32]. Cependant cet ion n’est pratiquement pas observable 
optiquement car il s’agit d’un état répulsif dissociatif. 
Une autre espèce d’énergie élevée présente dans la plume est l’ion N2+ dans l’état B 2∑u+, 
d’énergie 18,8 eV. Il est observé via les transitions radiatives à 390 nm, 427 nm et 
470 nm (premier système négatif de l’azote). Il s’agit du seul ion observé optiquement. 
La présence de cet ion est principalement associée { des processus d’ionisation Penning 
par les métastables d’hélium [15], [33], [34] ou de transfert de charge à partir de He2+ 
[35]–[37] lors de la diffusion de l’hélium dans l’air. 
Dans le chapitre 1, nous avons vu que la production de la molécule d’azote excitée N2 
(C 3Πu) peut provenir de collisions électroniques { partir du fondamental (E ≥ 11,0 eV) 
ainsi que de processus de recombinaison de l’ion N2+ (X 2∑g+) avec un électron ou encore 
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de transfert de charge de N2+ (X 2∑g+) à une molécule du mélange. Les présences 
d’hydrogène et d’hydroxyle sont, quant { elles, liées { des processus impliquant les 
molécules d’eau (présentes dans l’air et { l’état de traces dans la bouteille de gaz). 
II-2 DISTRIBUTIONS SPATIALES DES ESPECES DU JET 
Nous nous sommes ensuite intéressés à la répartition spatiale des espèces le long du jet. 
Le spectromètre optique est placé sur le côté de la plume et est muni d’une fente (de 
largeur 1 mm) afin d’augmenter la résolution spatiale suivant l’axe z. Les mesures 
obtenues sont intégrées temporellement (temps d’exposition de 1 s et 2,5 s).  
II-2-1 Etude d’un cas { une tension et un débit de gaz fixes 
La Figure 3-22 présente les distributions spatiales le long de l’axe z des intensités 
lumineuses des différentes espèces observées dans le plasma pour un cas à 2400 V et 
2,3 L.min-1. La position z = 0 sur l’abscisse correspond { la sortie de la source et donc à 
l’entrée du jet dans l’air ambiant. Pour chaque espèce, nous avons suivi la transition la 
plus intense, OH à 308 nm, N2 à 336 nm, N2+ à 390 nm, H à 656 nm, He2 à 640 nm, He à 
706 nm et O à 777 nm. Nous avons également suivi l’émission à 587 nm de l’hélium. 
 
 
Figure 3-22 : distributions spatiales suivant l’axe z des intensités lumineuses pour : OH, N2, N2+, H, O, OH, He et 
He2 (a), et de celles pour He à 706 et 587 nm (b) pour une tension de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1 ; le 
temps d’exposition de chaque spectre est de 2,5 s. 
 
Précisons que les longueurs d’onde relatives aux transitions d’une même espèce 
évoluent de façon similaire, excepté celles de l’hélium pour lesquelles nous observons 
deux comportements légèrement différents ; ceux-ci sont illustrés sur la Figure 3-22 (b) 
avec les longueurs d’onde { 706 nm et 587 nm. L’intensité lumineuse à 587 nm est 
augmentée d’un facteur 6 pour faciliter sa comparaison avec celle à 706 nm. L’intensité 
lumineuse { 728 nm se comporte de façon similaire { celle { 706 nm le long de l’axe z et, 
les émissions à 501 nm et 667 nm de façon similaire à celle à 587 nm. 
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En fonction des espèces observées, les émissions lumineuses présentent des profils 
différents, observables sur la Figure 3-22 (a). En sortie de source, l’hélium est l’espèce 
majoritairement détectée entre z = 0 et z = 2 mm. L’intensité lumineuse à 706 nm chute 
brutalement entre z = 0 et z = 3 mm. Elle décroit ensuite rapidement de z = 3 à z = 6 mm, 
et de plus en plus lentement entre z = 6 et z = 41 mm (extrémité de la plume). A z = 15 
mm son intensité ne représente plus que 10 % de sa valeur en sortie de source (z = 0 et 
z = 1 mm). L’intensité lumineuse à 587 nm, présente un profil proche de celle à 706 nm, 
excepté un maximum local { z = 9 mm, qui indique qu’il y a peuplement du niveau 3d 
3D1,2,3 dans la plume. Au-delà de z = 9 mm son intensité diminue lentement, elle atteint 
10 % de sa valeur maximale à z = 21 mm. 
Les émissions du dimère d’hélium, du radical hydroxyle, de l’hydrogène et de l’oxygène 
sont majoritairement observées à proximité de la sortie de la source et diminuent avec 
la distance. L’intensité lumineuse du dimère d’hélium { 640 nm et de l’hydrogène { 
656 nm chutent brutalement après la sortie de la source entre z = 0 et z = 3 mm (comme 
l’hélium atomique). A z = 6 mm, elles ne représentent plus que 10 % de leurs valeurs 
maximales respectives. Les émissions d’hydroxyle (308 nm) et d’oxygène (777 nm) 
décroissent rapidement entre z = 0 et z = 14 mm. A la position z = 13 mm, leurs 
intensités ne sont plus que 10 % de leurs valeurs maximales. 
Les émissions relatives { l’azote présentent des évolutions différentes de celles 
précédemment décrites. Leurs intensités lumineuses augmentent dans la plume, après la 
sortie de la source, ce qui traduit un peuplement de leurs niveaux supérieurs dans le jet. 
L’intensité lumineuse de N2+ augmente rapidement entre z = 0 et z = 4 mm, puis diminue 
rapidement entre z = 4 et z = 14 mm et décroit lentement de z = 14 à z = 41 mm. A 
21 mm, son intensité représente 10 % de sa valeur maximale. L’évolution de l’azote 
moléculaire présente un profil plus complexe, il peut se découper en 5 régions. Son 
intensité lumineuse augmente rapidement entre z = 0 et z = 4 mm puis lentement entre 
z = 4 et z = 10 mm, (elle forme une sorte de palier). Entre z = 10 et z = 15 mm son 
intensité décroit rapidement. De z = 15 mm { z = 24 mm l’intensité diminue très 
lentement (passant de 61 % de sa valeur maximale { 51 %). L’intensité diminue ensuite, 
légèrement plus rapidement, jusqu’{ disparaître entre z = 24 mm et l’extrémité de la 
plume à z = 41 mm. 
Les intensités lumineuses de l’hélium sont maximales { proximité de la source et elles 
diminuent rapidement sur les premiers millimètres après la sortie. A l’intérieur de la 
source, le gaz est principalement de l’hélium (pureté ≥ 99,9999 %). Lors de la 
propagation de la plume { l’air libre, la fraction molaire d’air augmente le long de l’axe z 
alors que la fraction d’hélium diminue (abordé précédemment dans la partie I-1-2). Ce 
changement de la composition du mélange de gaz induit de nouveaux processus 
réactionnels. Les électrons peuvent faire des collisions avec les espèces de l’air au 
détriment de collisions avec l’hélium. Les espèces de l’hélium peuvent également se 
désexciter lors de collisions avec les espèces de l’air (quenching). Les intensités 
maximales de l’oxygène, l’hydrogène et l’hydroxyle { proximité de la source peuvent être 
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expliquée par la présence d’impuretés dans la bouteille, cependant ces quantités sont 
faibles (H2O, O2, H2 ≤ 0,5 ppm). Elles peuvent également être issues de la désorption des 
éléments du dispositif (canalisations et source). 
Bien que cela soit qualitatif, il semble qu’{ partir de z = 5 mm les émissions des espèces 
de l’azote deviennent les principales responsables de l’émission lumineuse du jet, et qu’{ 
partir de 14 mm l’azote moléculaire soit l’espèce radiative très largement dominante 
dans la plume. A cette distance les autres espèces ont énormément diminué voire 
disparu. Ces mesures sont en adéquation avec l’observation des changements de couleur 
le long de la plume sur la Figure 3-1 ; la couleur violette, quelques millimètres après la 
sortie de la source, est due { l’azote. De plus, l’augmentation des émissions de l’azote 
dans la plume, indique clairement que ces espèces sont produites dans l’air et non dans 
la source. Cela confirme que le mélange hélium-air se produit après la sortie du tube. 
II-2-2 Influence de la tension sur les distributions spatiales  
La Figure 3-23 présente les distributions spatiales des intensités lumineuses de He (a), O 
(b), N2 (c) et N2+ (d). 
 
 
Figure 3-23 : distributions spatiales des intensités lumineuses de He à 587 nm (a), O à 777 nm (b), N2 à 
336 nm (c) et N2+ à 390 nm (d), pour différentes tensions à 2,3 L.min-1. Le temps d'exposition est de 2,5 s. 
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Les mesures de distribution spatiale ont été reproduites à différentes tensions pour un 
débit fixe de 2,3 L.min-1. L’intensité lumineuse de l’hélium à 706 nm est beaucoup plus 
élevée que celles des autres espèces et, puisque les intensités augmentent avec la 
tension, cela provoque la saturation de sa mesure sur les spectres obtenus pour les 
premiers millimètres de la propagation. Nous avons choisi de ne pas diminuer le temps 
d’exposition du spectromètre optique, c’est pourquoi dans la suite nous ne suivons plus 
que l’émission d’hélium { 587 nm. 
Pour chaque espèce, l’intensité lumineuse augmente avec la tension. Ces résultats 
indiquent que l’efficacité d’excitation et d’ionisation dans le jet augmente avec la tension. 
Nous observons que les profils obtenus pour l’hélium, l’oxygène et l’azote évoluent de 
façon semblable quelle que soit la tension appliquée. Globalement, ces espèces restent 
localisées dans la même zone de la plume, entre z = 0 et z = 30 mm pour He et N2+ et 
entre z = 0 et z = 15 pour O. La tension ne semble que peu affecter leurs répartitions le 
long du jet. A l’inverse, la région occupée par l’azote moléculaire s’élargit dans la même 
direction que la plume, de 35 mm à 45 mm, lorsque la tension augmente. 
II-2-3 Influence du débit sur les distributions spatiales  
Nous avons réalisé des mesures à différents débits pour une tension fixe de 2400 V. Les 
débits étudiés correspondent à des écoulements laminaires. La Figure 3-24 présente les 
distributions spatiales des intensités lumineuses de He (a), O (b), N2 (c) et N2+ (d). 
 
Figure 3-24 : distributions spatiales des intensités lumineuses de He à 587 nm (a), O à 777 nm (b), N2 à 
336 nm (c) et N2+ à 390 nm (d), pour différents débits à une tension fixe de 2400 V. Le temps est de 1,0 s. 
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D’une part, quelle que soit l’espèce observée, son profil s’élargit avec le débit de gaz. 
Dans la partie I-1-2, nous avons vu que la longueur de la plume augmente avec le débit 
tant que l’écoulement reste laminaire, et que cette longueur dépend de la fraction 
molaire d’hélium dans le jet. A une position fixe, la fraction d’hélium augmente avec le 
débit. Il est probable que l’élargissement des profils dépende de la répartition du 
mélange He-air dans le jet. 
D’autre part, lorsque le débit augmente, les intensités lumineuses de He, N2 et N2+ 
diminuent { proximité de la source. L’intensité de l’hélium diminue avec le débit entre 
z = 0 et z = 12 mm. Au-del{, comme le profil s’élargit, l’intensité d’hélium { une position 
fixe augmente avec le débit. Pour N2, l’intensité est maximale { bas débit pour z ≤ 12 
mm. Entre z = 12 mm et z = 15 mm, cette tendance s’inverse et à partir de z = 15 mm 
l’intensité augmente avec le débit du fait de l’élargissement de la zone de présence. Pour 
N2+ la transition entre la zone sur laquelle l’intensité est maximale { bas débit et celle où 
l’intensité est maximale { haut débit se situe entre z = 5 mm et z = 9 mm. Une hypothèse 
permettant d’expliquer cette diminution (sur les premiers millimètres) est liée à la 
durée de séjour des espèces. Les espèces neutres suivent l’écoulement du gaz. Si nous 
considérons que la vitesse du gaz est la même dans tout le jet (sans considérer un champ 
de vitesse parabolique) ; pour parcourir une distance d’un centimètre dans le jet, une 
espèce neutre met environ 70 µs à 2,3 L.min-1 (soit une vitesse de 15,2 m.s-1) et pour 
parcourir cette même distance à 3,9 L.min-1 (soit une vitesse de 26 m.s-1) elle met 40 µs. 
Le temps de séjour des espèces { chaque position diminue et la probabilité d’être 
excitées ou ionisées à une certaine position va alors décroître avec l’augmentation du 
débit. Notons que dans le cas de l’oxygène, nous n’observons pas { proximité de la 
source de diminution de l’intensité avec le débit. Les profils sont confondus sur les deux 
premiers millimètres après la sortie de la source et ce n’est qu’au-delà de cette distance 
que les profils se séparent et s’élargissent avec le débit. 
Les distributions spatiales des espèces du jet ont été étudiées en fonction de la tension et 
du débit de gaz. Ainsi, il apparaît que pour augmenter l’intensité lumineuse de ces 
espèces, et donc le peuplement du niveau supérieur de la transition observée, il faille 
appliquer une tension élevée dans les conditions permises par le dispositif. Alors que, 
pour maximiser les zones de présence des espèces du jet, le mieux est d’augmenter le 
débit, tout en restant dans un régime laminaire. Cependant cela a pour conséquence de 
diminuer leurs intensités sur plusieurs millimètres après la sortie de la source. 
II-3 DISTRIBUTION SPATIO-TEMPORELLE DES ESPECES DU JET 
Après avoir étudié la distribution spatiale des principales espèces du jet le long de son 
axe de propagation, nous nous sommes intéressés { l’évolution spatio-temporelle de ces 
espèces pour un couple débit-tension de 2,3 L.min-1 et 2400 V. Pour chacune des 
alternances, la propagation du jet a été enregistrée { l’aide de la caméra ICCD équipée de 
filtres interférentiels, ceux-ci sont décrits dans le chapitre 2. Les résultats obtenus sont 
présentés dans cette partie.  
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II-3-1 La décharge en alternance positive 
II-3-1-1 Décharge intégrée sur la demi-période 
Nous nous sommes d’abord intéressés à la distribution des espèces sur une demi-
période. Les images obtenues pour les longueurs d’onde étudiées sont présentées sur la 
Figure 3-25. Ces images sont intégrées sur les 25 µs de l’alternance positive du signal de 
tension. Elles correspondent à la propagation du front d’ionisation (environ 1 µs) et à ce 
qui se produit après son extinction. Il est à noter que dans la suite, l’émission suivie pour 
l’azote excité est celle { 380 nm. 
 
 
Figure 3-25 : images filtrées en longueur d'onde, intégrées sur la demi-période positive à 2400 V et 2,3 L.min-1. 
Les espèces suivies sont He à 587 nm, O à 777 nm, N2 à 380 nm et N2+ { 390 nm, temps d’exposition de 25 µs. 
 
La répartition des espèces le long de l’axe du jet coïncide avec les résultats obtenus avec 
le spectromètre optique. Les émissions de l’hélium et de l’oxygène sont maximales { 
proximité de la source. Elles diminuent rapidement le long de la plume et ne sont 
pratiquement plus visibles à son extrémité. L’azote et l’ion moléculaire d’azote 
atteignent leurs valeurs maximales quelques millimètres après la sortie de la source. 
L’intensité de N2+ décroit ensuite rapidement alors que N2 se maintient tout le long du 
jet. Pour les émissions de He, N2 et N2+, les mêmes tendances ont été observées par 
Franzke et al. [33]. 
Notons que l’oxygène présente une intensité très élevée en bout de source voire à 
l’intérieur du diélectrique. Cela semble indiquer la présence d’oxygène dans la source 
qui peut provenir d’impuretés présentes dans la bouteille de gaz ou de la désorption du 
diélectrique (canalisation et source). L’hélium utilisé dans nos expériences est de pureté 
6.0 (≥ 99,9999%), les impuretés présentent sont au maximum de 0,5 ppm pour la 
vapeur d’eau, ainsi que pour le dioxygène, le dihydrogène et la molécule d’azote, et de 
0,1 ppm pour le monoxyde et le dioxyde de carbone. Ces quantités sont faibles et il est 
possible que la majeure partie des impuretés proviennent de la désorption des 
canalisations acheminant l’hélium { la source ou de la source elle-même. Pour vérifier 
cette assertion et éventuellement limiter les impuretés, il faudrait tester un dispositif 
avec des canalisations dont le matériau est inerte, idem pour la source. 
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Nous remarquons également sur ces images des maxima locaux le long de l’axe de 
propagation. Dans la partie I-2-2, nous avons vu que lors de la propagation du streamer, 
l’intensité présente des maxima locaux le long du jet. Les maxima observés sur les 
images intégrées sur la demi-période correspondent probablement à ceux observés au 
cours de la propagation. 
II-3-1-2 Evolution temporelle des espèces sur l’ensemble de la plume  
La propagation du streamer positif a été enregistrée avec des portes de 10 ns, afin de 
suivre sa progression selon les longueurs d’onde choisies. Dans un premier temps, 
l’observation s’est portée sur la plume dans son ensemble. A partir des images obtenues 
{ la caméra, nous avons tracé l’évolution temporelle de l’intensité lumineuse (intégrée 
spatialement sur chaque image) de He, O, N2 et N2+ au cours de la propagation du 
streamer dans l’air. Les résultats obtenus sont présentés sur la Figure 3-26. Pour chaque 
longueur d’onde, l’intensité lumineuse a été normalisée par rapport à sa valeur 
maximale. Des images filtrées de la propagation du front, enregistrées à différents 
instants, apparaissent sur la Figure 3-27. 
 
 
Figure 3-26 : intensités lumineuses de He (a), O (b), N2 (c) et N2+ (d) en fonction du temps, pour l’alternance 
positive à 2400 V et 2,3 L.min-1. Les intensités sont normalisées par rapport au maximum de chaque espèce. 
Les valeurs en rouge indiquent l’accumulation utilisée avec chaque filtre. 
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Il apparaît sur la Figure 3-26 que les espèces ne sont pas produites aux mêmes instants 
lors de la propagation du streamer dans l’air. A la sortie de la plume dans l’air, l’hélium 
est détecté dès 110 ns. Son intensité augmente rapidement et atteint 74 % de sa valeur 
maximale { 140 ns et sa valeur maximale { 220 ns. Entre 140 ns et 460 ns, l’intensité 
oscille atteignant des maxima locaux périodiquement, toutes les 80 ns soit à une 
fréquence de 13 MHz.  
L’émission d’oxygène est détectée { la sortie de la source { 130 ns et augmente jusqu’{ 
atteindre une valeur proche de sa valeur maximale à 260 ns. Entre 260 ns et 310 ns 
l’intensité évolue peu, puis elle diminue rapidement jusqu’{ 440 ns et plus lentement 
après. Comparativement aux autres espèces, l’émission d’oxygène est assez importante 
dans le canal { l’arrière de la tête du streamer (Figure 3-27). L’intensité d’oxygène dans 
le canal devient plus importante que dans la tête à partir de 580 ns. 
 
 
Figure 3-27 : images filtrées de la propagation du streamer positif à différents temps, pour : He à 587 nm (a), 
O à 777 nm (b), N2 à 380 nm (c) et N2+ à 390 nm (d). Temps d’exposition : 10 ns. L’origine des temps est prise { 
partir du front de montée du signal de synchronisation. Chaque image est normalisée par rapport à sa valeur 
maximale. 
 
L’émission d’azote moléculaire est observée à partir de 130 ns. Son intensité augmente 
et atteint 77 % de sa valeur maximale à 240 ns, et sa valeur maximale à 320 ns. 
L’intensité lumineuse de l’azote oscille entre 240 et 640 ns, elle atteint des maxima 
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locaux toutes les 80 ns, soit à une fréquence de 13 MHz, comme pour celle de He à 
587 nm. 
L’ion moléculaire d’azote est détecté { 120 ns, son intensité augmente et atteint sa 
valeur maximum à 250 ns, elle décroît à 76 % de sa valeur maximale et augmente à 
nouveau pour atteindre un deuxième maximum à 310 ns. Elle décroit ensuite 
rapidement jusqu’{ 440 ns et plus lentement après. Nous remarquons que le profil 
présente deux maxima locaux de faible amplitude à 370 ns et 460 ns. 
L’hélium est la première espèce détectée lors de la sortie du streamer dans l’air, c’est 
également la seule espèce présentant un pic d’intensité avant 200 ns. A l’intérieur de la 
source, elle est l’espèce majoritairement présente, et ce n’est qu’après la sortie du 
streamer dans l’air que la composition du gaz évolue vers un mélange He-air, permettant 
l’excitation et l’ionisation des espèces de l’air dans le jet. 
Notons que les émissions de ces espèces cessent d’être observées au niveau du front 
d’ionisation { des instants différents. L’hélium n’est plus détecté { partir de 800 ns, 
l’oxygène { partir de 890 ns, l’ion d’azote { partir de 900 ns et l’azote moléculaire { 
partir de 950 ns. Dans le cas de l’oxygène, le canal reste visible après la disparition de 
l’émission lumineuse au niveau du front d’ionisation, il est encore observable après 
1000 ns sur la Figure 3-27 (b), il est également possible de deviner la présence de N2+ 
dans le canal à proximité de la source sur la Figure 3-27 (d).  
D’autre part, sur la Figure 3-26, les intensités normalisées de l’hélium (a) et de la 
molécule d’azote (c) suivent des profils similaires, légèrement décalés dans le temps. Les 
maxima d’intensité de ces espèces se produisent { une fréquence proche des oscillations 
du signal de tension, respectivement 13 MHz et 15 MHz. Il est probable que les 
oscillations sur les profils de l’hélium et de l’azote soient dues { celles du signal de 
tension. Ces résultats suggèrent que les niveaux supérieurs des transitions de l’hélium et 
de l’azote sont peuplés, du moins en partie, par impact électronique. L’intensité 
lumineuse de l’hélium atteint son maximum plus tôt, et décroît plus vite au cours du 
temps que celle de l’azote moléculaire. A 560 ns elle ne représente plus que 10 % de sa 
valeur maximale alors que, pour N2 cette proportion est atteinte à 800 ns. De plus, nous 
avons vu que l’émission d’hélium au niveau du front d’ionisation n’est plus observable à 
partir de 800 ns alors que celle de l’azote le reste jusqu’{ 950 ns. 
Une hypothèse est proposée pour expliquer la diminution d’intensité et l’extinction plus 
rapide de l’hélium, elle repose sur l’évolution de l’énergie moyenne des électrons. 
L’énergie du niveau supérieur de la transition { 587 nm de l’hélium est de 23,07 eV et 
celle du niveau supérieur de la transition à 380 nm de N2 est de 11,0 eV. Si ces niveaux 
sont tous deux excités à partir de leurs niveaux fondamentaux, cette diminution plus 
rapide de l’intensité de l’hélium peut être expliquée par la diminution de l’énergie 
moyenne des électrons présents { l’avant du front d’ionisation au cours de sa 
propagation, en accord avec Jomaa et al. [10]. Les électrons ne disposent plus de 
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l’énergie suffisante pour ioniser efficacement l’hélium mais le sont encore suffisamment 
pour l’azote.  
Les intensités lumineuses de l’oxygène (Figure 3-26 (b)) et de l’ion moléculaire d’azote 
(Figure 3-26 (d)) suivent un profil similaire. Leurs intensités augmentent rapidement 
pour atteindre quasiment simultanément un premier maximum, à 260 ns pour O et 
250 ns pour N2+ et un second à 310 ns. Ils diminuent ensuite tous les deux rapidement 
entre 310 ns et 440 ns. De plus, leurs profils semblent moins marqués par les 
oscillations de la tension que ceux de He et N2. 
Il est probable que les processus d’ionisation et d’excitation par impact électronique ne 
soient pas les principaux pour N2+ et O. Les résultats expérimentaux de Douat et al. leurs 
ont permis de déterminer que, pour leur dispositif de micro-jet, les processus de 
créations de l’ion d’azote et de l’oxygène reposent majoritairement sur des collisions 
avec les atomes d’hélium métastable [15]. 
L’émission { 587 nm, nous permet d’observer la transition vers le niveau 2p 3P°0,1,2 qui se 
désexcite ensuite radiativement vers le niveau métastable 2s 3S1 [27]. Douat et al. ont 
déterminé que cette cascade radiative participe à hauteur de 22 % à la production totale 
des états métastables 2s 3S1, l’essentiel de la production étant assuré par excitation 
directe par impact électronique [15]. 
Nous supposons donc que des métastables d’hélium sont créés dans notre streamer au 
cours de sa propagation, au moins au travers de cette réaction. Il est probable que, 
comme pour Douat et al., les processus de création de N2+ et d’O fasse intervenir des 
collisions avec les métastables d’hélium. 
Jomaa a démontré dans sa thèse que la création d’oxygène atomique pouvait également 
provenir de l’attachement dissociatif sur O2 des électrons présents { l’arrière du 
streamer et d’énergies plus faibles que ceux présents au niveau du front d’ionisation 
[10]. Il n’est donc pas { exclure que ce mécanisme intervienne également dans notre cas. 
Il est probable que la présence d’oxygène dans le canal pendant et après la disparition 
du front, observé via la transition à 777 nm, soit liée à ce mécanisme. 
II-3-1-3 Evolution temporelle des premiers instants de la décharge dans l’air  
Nous nous sommes plus particulièrement intéressés aux premiers instants de la 
propagation du streamer positif dans l’air. Pour cela nous avons effectué un zoom afin 
d’observer les 15 premiers millimètres après la sortie de la source. 
La Figure 3-28 présente l’évolution temporelle des intensités lumineuses (intégrées 
spatialement sur chaque image) de He, O, N2 et N2+. Les évolutions sont similaires à 
celles observées dans la partie précédente entre 0 et 260 ns, temps à partir duquel le 
front sort de la région observée. 
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Figure 3-28 : intensités lumineuses de He, O, N2 et N2+ en fonction du temps ; pour l’alternance positive { une 
tension de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1. Les intensités sont normalisées par rapport à leurs maxima 
respectifs. Les accumulations de la caméra sont de 18k pour He, 50k pour O, 20k pour N2 et 2k pour N2+. 
 
Dans la partie précédente (II-3-1-2), nous avons conclu qu’un des processus de 
peuplement de l’azote moléculaire est, comme pour l’hélium, l’excitation par impact 
électronique. Nous observons un décalage entre le maximum du second pic de He à 
230 ns et celui de N2 à 250 ns. Un décalage similaire était déjà observable sur les 
résultats de la Figure 3-26. Les durées de vie moyenne de He et N2 sont respectivement 
de 14 ns [38] et 41 ns [39], cette différence de durée de vie pourrait expliquer le 
décalage observé. Les profils d’intensité sont intégrés spatialement et ne permettent pas 
d’étudier la répartition des espèces dans le streamer lors de sa propagation. La Figure 
3-29 présente des images des émissions de He, O, N2 et N2+ à trois instants de la 
propagation.  
 
Figure 3-29 : images des émissions de He, O, N2 et N2+ lors la propagation du streamer, à 140 ns, 190 ns et 
240 ns. Temps d’exposition : 10 ns. L'intensité est normalisée pour chaque image. La tension appliquée est de 
2400 V et le débit de 2,3 L.min-1. 
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Les images obtenues sans filtre sont également présentées à titre comparatif. Lors de 
cette mesure la décharge est apparue dans l’air { 70 ns. En fonction de l’espèce observée, 
l’émission lumineuse est localisée { différents endroits du streamer. L’hélium est 
observée au niveau de la tête, légèrement en avant des autres espèces. Elle adopte une 
forme ovale de petite dimension comparée aux émissions des autres espèces. Notons 
qu’{ 140 ns, lorsque le front d’ionisation est le plus proche de la source, l’émission 
d’hélium dans le canal est bien visible, diminue progressivement puis est faible à 190 ns 
et 240 ns. 
Les émissions de N2, N2+ et O sont systématiquement situées derrière l’émission 
d’hélium. Le front de leurs émissions respectives se trouve toujours { la même distance 
de la source. N2 adopte rapidement une forme ovale qu’il conserve au cours du temps. 
N2+ présente également une forme ovale mais plus étalée vers l’arrière. L’émission de 
l’oxygène est, quant { elle, répartie sur pratiquement toute la longueur du canal.  
Les durées de vie moyenne des transitions observées sont de 14 ns pour l’hélium [38], 
21 ns pour l’oxygène [27], 41 ns pour la molécule d’azote [39] et 55 ns pour l’ion d’azote 
[40]. Pour He, N2 et N2+ ces durées de vie peuvent expliquer les étalements des 
émissions de ces espèces, plus longs pour N2 et N2+ que pour He. 
Cependant la durée de vie de la transition de l’oxygène ne permet pas d’expliquer sa 
répartition sur tout le canal. Il est plus probable que cette répartition de l’émission de 
l’oxygène s'explique par le processus d’attachement dissociatif des électrons de faibles 
énergies présents dans le canal sur les molécules O2 (déjà abordé dans la partie II-3-1-
2), en accord avec les résultats de Jomaa [10]. 
II-3-1-4 La décharge positive vue de face 
L’imagerie filtrée a également été utilisée pour observer la décharge vue de face en 
fonction des longueurs d’onde de l’hélium et de l’ion d’azote moléculaire. Des images 
enregistrées à différents instants sont présentées sur la Figure 3-30.  
Les images sont prises à différents instants de la propagation du streamer et sont 
comparées à celles obtenues sans filtre.  
La sortie du jet dans l’air a été évaluée { t = 110 ns. Dans la partie I-2-5-1 nous avons vu 
que l’émission observée sans filtre présente la forme d’un disque après la sortie de la 
source, puis elle adopte une forme annulaire. Le diamètre de l’anneau décroit au cours 
de la propagation, jusqu’{ ce qu’il se referme, reprenant la forme d’un disque. Cette 
forme parait légèrement oblongue du fait de l’alignement imparfait entre la caméra et la 
sortie de la source. 
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Figure 3-30 : images de la décharge vue de face pour les émissions de He et N2+ ainsi que celles obtenues sans 
filtre. Les images sont prises à différents instants de la propagation du streamer positif ; à une tension de 
2400 V et un débit de 2,3 L.min-1. 
 
Les résultats de la Figure 3-30 permettent de comparer les émissions de l’hélium et de 
l’ion moléculaire d’azote avec l’émission totale, obtenue sans filtre. 
Jusqu’{ 200 ns l’émission de N2+ est diffuse alors que celle de l’hélium présente l’aspect 
d’un disque, semblable { celui observé sans filtre. A partir de 200 ns les émissions 
adoptent toutes une forme annulaire. 
Dans le cas de l’hélium, l’émission reste relativement élevée au centre de l’anneau, ce qui 
n’est pas le cas de N2+. L’anneau d’hélium se referme { 340 ns et celui de l’ion d’azote { 
360 ns.  
Nous avons déterminé précédemment (partie II-3-1-2) que le processus d’excitation par 
impact électronique intervient dans la production d’hélium dans l’état 3d 3D1,2,3, observé 
via la transition radiative { 587 nm. La forme annulaire observée pour l’émission 
d’hélium peut s’expliquer par la distribution du champ électrique et de la densité 
électronique lors de la propagation du streamer. En effet, à partir de modèles 
numériques plusieurs auteurs déterminent que les répartitions du champ électrique et 
de la densité électronique présentent une forme annulaire [12], [13], [41].  
Au regard de la distribution annulaire de l’émission de N2+, dont nous avons conclu que 
le peuplement provenait de collisions avec les métastables d’hélium (ionisation 
Penning) en accord avec [15], il semble que ces collisions se produisent sur le pourtour 
du jet, { l’interface avec l’air ambiant. 
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II-3-2 La décharge en alternance négative 
Les mesures effectuées pour l’alternance positive ont été reproduites pour la décharge 
se produisant lors de l’alternance négative. 
II-3-2-1 Décharge intégrée sur la demi-période 
Nous nous sommes d’abord intéressés { la distribution des espèces sur la demi-période 
négative. Les images obtenues pour les longueurs d’onde étudiées sont présentées sur la 
Figure 3-31. Ces images sont intégrées sur 25 µs.  
Les émissions de l’oxygène et de l’hélium sont maximales { proximité de la sortie de la 
source et diminuent le long de l’axe z. L’intensité de l’azote moléculaire atteint, quant { 
elle, sa valeur maximale légèrement en décalé de la sortie de source et reste intense sur 
toute la longueur du canal. Ces espèces présentent des répartitions semblables à celles 
de l’alternance positive, bien que la longueur de propagation du streamer négatif soit 
inférieure { celle du streamer positif. La répartition de l’ion moléculaire d’azote est 
différente de celle observée lors de l’alternance positive. La distribution spatiale de son 
intensité ressemble { celles observées pour l’hélium et l’oxygène. Son intensité est 
maximale à proximité de la source et décroit le long de l’axe z. 
 
 
Figure 3-31 : images filtrées en longueur d'onde, intégrées sur la demi-période négative à 2400 V et 2,3 L.min-1. 
Les espèces suivies sont He à 587 nm, O à 777 nm, N2 à 380 nm et N2+ à 390 nm, temps d’exposition de 25 µs. 
 
II-3-2-2 Evolution temporelle des espèces sur l’ensemble de la plume  
Comme pour l’alternance positive, les évolutions temporelles des longueurs d’onde de 
He, O, N2 et N2+ durant l’alternance négative ont été tracées en fonction du temps. 
L’intensité lumineuse est intégrée spatialement sur chaque image. La Figure 3-32 
présente les résultats obtenus.  
Nous avons vu dans la partie I-2-3 de ce chapitre que, pour un streamer négatif, 
l’émission lumineuse provient du canal en entier et non principalement du front comme 
pour un streamer positif. De plus, son maximum d’intensité ne se trouve pas forcément { 
son extrémité. Le canal se propage sur 16 mm environ en 450 ns. Son extrémité étant 
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très diffuse la distance effective ainsi que le temps auquel elle est atteinte est plus 
difficile à évaluer que dans le cas positif. 
 
 
Figure 3-32 : intensités lumineuses de He (a), O (b), N2 (c) et N2+ (d) en fonction du temps, pour l’alternance 
négative à 2400 V et 2,3 L.min-1. Les intensités sont normalisées par rapport au maximum de chaque espèce. 
Les valeurs en rouge indiquent l’accumulation utilisée avec chaque filtre. 
 
Comme pour la décharge positive, nous observons deux types de profils différents. D’une 
part les profils présentant des oscillations périodiques de l’intensité : l’hélium (a), la 
molécule d’azote (b) et l’ion d’azote (d) (dont ce n’était pas le cas lors de l’alternance 
positive). Les oscillations de l’intensité se produisent { une fréquence de 11 MHz à 
13 MHz, et les oscillations du signal de tension à une fréquence de 15 MHz. Il est 
probable que les variations de l’intensité dépendent de celles de la tension, comme pour 
l’alternance positive. 
Ces résultats suggèrent que ces espèces sont excitées ou ionisées par impact 
électronique. Il est à noter que les intensités lumineuses de He et N2 diminuent 
énormément entre chaque pic ({ 10 % de la valeur maximale de l’hélium et 20 % de celle 
de l’azote). D’autre part, le profil de l’oxygène (b) semble moins influencé par les 
variations du signal de tension.  
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Il apparaît également que la décroissance de l’intensité lumineuse de l’oxygène est plus 
lente que celle des autres espèces. Après 1 µs son intensité représente encore 15 % de sa 
valeur maximale. Il est probable que, comme pour la décharge positive, l’oxygène 
observé en fin de décharge soit principalement dû aux collisions avec des électrons de 
faible énergie présents dans le canal.  
II-3-2-3 Evolution temporelle des premiers instants de la décharge 
Les résultats obtenus pour un zoom sur les 15 premiers millimètres après la sortie de la 
source sont observables sur la Figure 3-33. A t = 300 ns, le canal atteint la limite des 
15 mm au-delà de laquelle son extrémité sort de la zone observée. 
 
 
Figure 3-33 : intensités lumineuses de He (587 nm), O (777 nm), N2 (380 nm) et N2+ (390 nm) en fonction du 
temps ; pour l’alternance négative { une tension de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1. Les intensités sont 
normalisées par rapport à leurs maxima respectifs. Les accumulations de la caméra sont de 18k pour He, 
150k pour O, 43k pour N2 et 18k pour N2+. 
 
Les profils présentés sont similaires à ceux observées dans la partie précédente entre 0 
et 300 ns, temps auquel le canal atteint l’extrémité de la région observée. Nous 
remarquons que les profils de He, N2 et N2+  présentent des évolutions similaires mais 
légèrement décalées. 
Le profil de N2 présente un décalage de 10 ns avec celui de He, et N2+ un décalage de 
10 ns par rapport à N2 et de 20 ns par rapport { l’He. Ce décalage est également visible 
sur les profils de la Figure 3-32. 
Nous nous sommes ensuite intéressés à la répartition spatiale de ces espèces lors de la 
propagation du streamer négatif. Les distributions spatio-temporelles des émissions des 
principales espèces du jet sont présentées sur la Figure 3-34 à trois instants de la 
propagation. Les résultats obtenus sans filtre ont été ajoutés à titre comparatif. 
Chapitre 3 : Résultats - Hélium 
 
105 
 
 
Figure 3-34 : images des émissions de He, O, N2 et N2+ lors la propagation du streamer négatif, à 140 ns, 190 ns 
et 240 ns. L'intensité est normalisée pour chaque image, temps d’exposition : 10 ns. La tension appliquée est 
de 2400 V et le débit de 2,3 L.min-1. 
 
A 90 ns, les émissions de l’azote moléculaire, l’ion d’azote et l’oxygène présentent des 
maxima sur les bords du canal, au niveau de l’interface entre le jet et l’air ambiant. Ces 
observations correspondent { une répartition annulaire de l’émission de ces espèces. 
Les maxima se rapprochent lors de la propagation du jet, jusqu’{ se rejoindre à environ 
170 ns pour les espèces de l’azote et { environ 300 ns pour l’oxygène. 
L’émission de la molécule d’azote présente une évolution différente de celles observées 
pour les autres espèces. A partir de 170 ns, elle adopte la forme d’un front. Le canal qui 
suit ce front est peu intense, comme pour les résultats obtenus au cours de l’alternance 
positive. Cependant ce front présente une forme très allongée différente de la forme 
ovale de l’azote lors de la propagation du streamer positif. 
Notons qu’{ 400 ns, l’émission de l’hélium n’est pratiquement plus visible. Cette 
observation est en accord avec sa décroissance très rapide, observée sur les profils 
d’intensité. 
II-3-2-3 La décharge négative vue de face 
Nous avons observé le streamer négatif vu de face en fonction des longueurs d’onde de 
l’hélium et de l’ion d’azote. Les images sont prises à différents instants de la propagation 
du streamer et sont présentées sur la Figure 3-35 avec les images obtenues sans filtre. 
Pour l’hélium, nous n’observons { aucun moment l’apparition de la forme annulaire lors 
de la propagation du canal. Cependant, la forme annulaire, observée sans filtre, est 
adoptée par l’émission de N2+ dès le début de sa propagation. Le diamètre de l’anneau 
décroit au cours de la propagation et { 320 ns l’anneau n’est plus visible, l’émission est 
alors diffuse. A partir de 500 ns les émissions obtenues avec et sans filtre présentent 
toutes des maximas sur les bords du diélectrique (visibles sur les images à 850 ns). 
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Figure 3-35 : images de la décharge négative vue de face pour l’émission de He et N2+ ainsi que les images sans 
filtre correspondantes. Les images sont prises à différents instants de la propagation du streamer négatif, 
pour une tension de 2400 V et un débit de 2,3 L.min-1. Temps d’exposition : 10 ns. 
 
II-4 PREMIERS SPECTRES DE MASSE OBTENUS DANS L’AIR 
La plume crée un environnement chimique riche, dans lequel différentes espèces 
peuvent être produites. Afin d’étudier les ions créés par le plasma dans l’air nous avons 
placé le spectromètre de masse à temps de vol (TOF-MS) face à la source, comme décrit 
dans le chapitre 2. Bien que son utilisation normale soit dédiée { l’analyse, il a dans un 
premier temps été employé comme outil de diagnostic. 
Il existe deux modes d’utilisation pour le spectromètre de masse : le mode positif permet 
de détecter les ions positifs et le mode négatif les ions négatifs. La Figure 3-36 présente 
les spectres de masse obtenus pour les deux modes. 
Pour chaque mode, différents ions provenant des espèces de l’air sont détectés. Le 
spectre positif (Figure 3-36 (a)) est dominé par les pics de l’ion moléculaire d’oxygène 
(m/z = 32), les clusters d’eau H3O+ et (H2O)2H+ (respectivement m/z = 19 et 37) et l’ion 
nitrosonium NO+ (m/z = 30). Dans une moindre mesure nous observons des pics pour 
m/z = 18 et m/z = 44 correspondants respectivement aux ions H2O+ et CO2+. 
L’ion N2+ n’est pas détecté sur les spectres de masse bien que sa présence dans la plume 
ait été confirmée par les mesures optiques. Cette absence peut être due à la distance 
entre la source et le TOF-MS, elle est de plusieurs centimètres (jusqu’{ 6 cm entre la 
sortie de la source et l’entrée du spectromètre). 
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Figure 3-36 : spectres de masse du plasma dans l'air pour les modes positif (a) et négatif (b) ; la tension 
appliquée est de 2400 V et le débit de 2,3 L.min-1. 
 
Nous avons observé précédemment que l’ion moléculaire d’azote a pratiquement 
disparu trente millimètres après la sortie de la source à 2400 V et 2,3 L.min-1 (partie II-
2-1). De plus, il dispose d’une énergie suffisante pour ioniser différentes espèces de l’air 
par transfert de charge comme CO2 (Ei = 13,8 eV), NO (Ei = 9,3 eV), O2 (Ei = 12,1 eV), H2O 
(Ei = 12,6 eV). A l’entrée du TOF-MS, tous les ions d’azote moléculaire ont été 
consommés. 
La présence d’ions protonées est prometteuse pour l’ionisation de composés organiques. 
En effet, plusieurs auteurs évoquent le processus d’ionisation par transfert de proton à 
partir d’un cluster d’eau comme un des mécanismes majeurs d’ionisation des sources 
APCI (ionisation chimique à pression atmosphérique) [42]–[44].  
Le spectre négatif est montré sur la Figure 3-36 (b). Il est très largement dominé par le 
pic de l’ion nitrate NO3- de rapport m/z = 62. Le spectre présenté est un agrandissement 
afin d’observer les pics d’intensité plus faible. D’autres pics peuvent ainsi être identifiés : 
l’ion superoxyde O2-(m/z = 32) et l’ion nitrite NO2- (m/z = 46). 
 
III – CONCLUSION 
Ce chapitre a été consacré { l’étude de la plume de plasma obtenue avec l’hélium comme 
gaz de décharge.  
Nous nous sommes d’abord intéressés { la plume intégrée temporellement. Gr}ce { un 
capteur CCD, nous avons étudié l’influence du débit de gaz et de la tension appliquée sur 
sa longueur. La plume de plasma est un phénomène conduit électriquement et sa 
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longueur augmente avec la tension. Cependant, elle se propage uniquement dans les 
conditions imposées par l’hydrodynamique de l’écoulement du mélange hélium-air. Si 
l’écoulement est laminaire la longueur augmente avec le débit, mais s’il devient trop 
élevé, l’écoulement devient turbulent et la plume raccourcit { cause des turbulences 
dans le jet. 
Les mesures électriques ont révélé des séries de pics de courant à chaque changement 
d’alternance, donnant naissance { deux décharges par période. Chacune de ces 
décharges a été étudiée avec la caméra ICCD afin de suivre leurs propagations 
respectives. Il est apparu que la décharge positive se propage de façon similaire à un 
streamer positif et la décharge négative comme un streamer négatif. Pour l’alternance 
positive, nous avons étudié la vitesse du streamer et l’évolution de son intensité au cours 
de sa propagation en fonction de la tension appliquée et du débit de gaz. Pour 
l’alternance négative, l’étude a été effectuée pour un couple débit-tension unique. Ces 
résultats ont montré la répercussion des variations du signal de tension sur les profils 
d’intensité et de vitesse des deux streamers. Afin de compléter l’étude de la plume sur 
une période entière, nous avons enregistré des images entre les deux décharges. Elles 
ont révélé la présence d’un canal ionisé qui ne disparaît pas entre les deux alternances. 
Ce résultat suggère qu’une fois la première décharge amorcée dans l’air, les suivantes se 
propagent dans un milieu pré-ionisé. Enfin, la caméra placée face au jet a permis 
d’observer la forme annulaire pour les deux décharges. 
Nous nous sommes ensuite intéressés aux espèces présentes dans la plume. Elles ont 
d’abord été identifiées avec un spectromètre optique. Puis leurs distributions spatiales 
(1D) le long du jet ont été étudiées pour différents débits de gaz et différentes tensions 
appliquées. L’augmentation de la tension permet principalement d’augmenter les 
intensités lumineuses des espèces, bien qu’elle permette également d’élargir la zone de 
présence de la molécule d’azote. L’augmentation du débit, tant que la plume reste dans 
un régime laminaire, favorise l’élargissement des zones de présences des différentes 
espèces. 
Afin de mieux comprendre les évolutions des différentes espèces, nous avons utilisé la 
caméra ICCD couplée à des filtres. Les images enregistrées nous ont permis de suivre 
temporellement et spatialement l’évolution des émissions lumineuses de l’hélium, 
l’oxygène, la molécule d’azote et l’ion d’azote pour les décharges positive et négative. Ces 
mesures ont permis d’identifier, pour chaque alternance, certains des processus 
responsables de la production de ces espèces.  
Enfin, nous avons utilisé le spectromètre de masse afin d’obtenir des informations 
complémentaires sur les ions créés par le plasma. 
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CHAPITRE 4 : RESULTATS - NEON 
 
 
Les expériences menées avec l’hélium ont été répétées avec le néon afin d’obtenir une 
caractérisation semblable. Dans ce chapitre, les résultats correspondants sont présentés. 
Dans la première partie, nous caractériserons la propagation du jet. Dans un premier 
temps, la longueur de la plume sera étudiée pour différentes conditions de débits de gaz 
et de tensions appliquées, { l’aide d’un appareil photo (capteur CCD). Puis, grâce aux 
mesures réalisées avec la caméra ICCD, nous pourrons observer l’évolution de la plume 
sur une période entière en considérant les phénomènes se produisant durant les deux 
alternances. L'analyse de la transition entre les périodes mettant en évidence la 
présence d'un canal qui perdure entre les décharges. Enfin, la caméra sera déplacée pour 
observer la propagation du jet vue de face.  
La seconde partie de ce chapitre sera dédiée { l’étude des espèces produites par la 
plume de plasma. Après avoir identifié les espèces radiatives présentes dans le jet, leurs 
distributions spatiales seront étudiées avec un spectromètre optique. Puis, les 
distributions spatio-temporelles des émissions des principales espèces seront observées 
avec la caméra ICCD munie de filtres. Les caractérisations sont faites indépendamment 
pour les deux alternances de la tension appliquée. 
Enfin, le spectromètre de masse sera utilisé afin d’identifier les ions produits par le 
plasma dans l’air { pression atmosphérique. 
 
I – CARACTERISTIQUES GENERALES DU JET 
Cette partie présente l’étude de la propagation du jet. Nous présenterons, dans un 
premier temps, les résultats obtenus avec le capteur CCD (appareil photo) puis dans un 
second temps les mesures réalisées avec la caméra ICCD. 
I-1 IMAGERIE CCD 
I-1-1 Description générale de la plume de néon 
Nous avons d’abord considéré la plume entière intégrée temporellement. Cette 
observation ne permet donc pas de visualiser les phénomènes de propagation des 
Chapitre 4 : Résultats - Néon 
 
114 
 
streamers qui se produisent { des échelles de temps de l’ordre de la nanoseconde. 
L’appareil photo a été utilisé pour mener une première étude de la plume. Les images 
sont intégrées sur plusieurs périodes (10 minimum). 
 
 
Figure 4-1 : photographie de la plume de néon, à 1400 V et 2,3 L.min-1. 
 
La Figure 4-1 présente la photo d’un exemple de plume initiée avec le néon comme gaz 
de décharge à 1400 V et 2,3 L.min-1. A gauche de l’image, l’extrémité de la source est 
visible. Cette plume se propage { l’air libre. 
Durant sa progression, la composition du gaz dans la plume se modifie devenant un 
mélange Ne-air. Notons que les tensions utilisées avec le néon pour initier et étudier le 
jet sont plus faibles que celles utilisées avec l’hélium, de 900 V à 1600 V contre 2000 V à 
2700 V. Cela s’explique par la tension de claquage du néon plus faible que celle de 
l’hélium, respectivement 900 V et 2000 V dans notre cas. 
Dans le cas présenté, la plume mesure 19 mm et son diamètre reste constant sur 
pratiquement toute sa longueur. Cette plume diffère de celle observée avec l’hélium qui 
voit son diamètre diminuer rapidement le long de l’axe de propagation et pour laquelle 
l’extrémité est plus effilée.  
En outre, la plume de néon parait uniformément orange sur toute sa longueur avec une 
partie plus intense au centre du jet et à proximité de la sortie de la source (entre z = 0 et 
z = 4 mm). Cette plume orange a également été observée par Robert et al. [1] et Lei et al. 
[2]. L’étude des espèces de la plume sera effectuée dans la deuxième partie de ce 
chapitre. Nous verrons que cette couleur vient de la désexcitation des espèces du néon 
qui émettent dans cette gamme de longueur d’onde. 
I-1-2 Influence du débit sur la longueur de la plume 
Le débit de gaz joue un rôle important lors de la propagation du jet dans l’air. Les 
longueurs de plume, mesurées sur les photos à différents débits et pour une tension 
appliquée de 1400 V, ont été reportées sur la courbe à gauche de la Figure 4-2. À droite 
de la courbe apparaissent des photos obtenues pour différents débits.  
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Figure 4-2 : à gauche, longueur de la plume de plasma en fonction du débit pour une tension fixe de 1400 V. A 
droite, photos de la plume pour différents débit de gaz (0,3 ; 1,1 ; 2,3 ; 3,4 et 6,8 L.min-1). 
 
En dessous de 0,3 L.min-1, la plume ne se propage pas dans l’air. Entre 0,3 L.min-1 et 
1,1 L.min-1, sa longueur augmente et atteint une valeur de 21 mm. Cette longueur est 
ensuite conservée pour les débits compris entre 1,1 L.min-1 et 3,4 L.min-1. Au-delà de ce 
débit la distance parcourue par le jet diminue brutalement. Pour des débits supérieurs à 
4,5 L.min-1, la plume se maintient à une longueur fixe de 16 mm. Ces résultats présentent 
la même tendance que ceux obtenus par Li et al. [3], en présence de néon et pour un 
dispositif comprenant une seule électrode. 
La forme de la plume évolue avec l’augmentation du débit. De 0,3 L.min-1 à 1,1 L.min-1 
(zone (a) à (b)), elle est de forme effilée et son diamètre diminue rapidement le long de 
l’axe z, elle ressemble alors { la plume d’hélium. Entre 1,1 L.min-1 et 3,4 L.min-1, la plume 
s’élargit en même temps que son extrémité s’arrondit (images (b), (c) et (d)). A partir de 
3,4 L.min-1, des perturbations apparaissent { l’extrémité de la plume (aspect diffus sur 
l’image (d)) et elle se raccourcit (image (e)). Ces résultats sont différents de ceux 
obtenus avec l’hélium dont la longueur ne faisait qu’augmenter jusqu’{ l’apparition de 
turbulences à l'extrémité du jet de plasma. 
A partir des observations expérimentales, nous avons défini trois zones, correspondant 
aux différents régimes d’écoulement rencontrés lors de la propagation du jet, en 
fonction du débit de néon (zones 1, 2, 3 en rouge sur la Figure 4-2). Dans la région 1, de 
0,3 L.min-1 à 2,8 L.min-1, les images suggèrent un écoulement laminaire puisqu’aucune 
perturbation n’est observée le long de la plume ou { son extrémité, cela est visible sur 
les images (a), (b) et (c) de la figure. A 3,4 L.min-1, l’extrémité de la plume présente un 
aspect diffus (image (d)). Celui-ci s’explique par la présence de perturbations à la pointe 
du jet (l’image est intégrée sur plusieurs périodes) ; de plus, pour des valeurs 
supérieures { ce débit, la plume commence { se raccourcir et ce jusqu’{ 4,5 L.min-1. Cette 
région, notée 2, indique la zone dans laquelle se produit la transition du régime 
laminaire au régime turbulent. Au-delà de 4,5 L.min-1, dans la région 3, le régime est 
totalement turbulent, la longueur de la plume reste constante quand le débit augmente. 
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Pour chaque débit utilisé, nous avons calculé le nombre de Reynolds en sortie de source, 
{ partir de l’équation : 
Equation 2 : 
   
     
 
 
où      est la vitesse du gaz, L correspond à la dimension caractéristique du système, il 
s'agit dans ce cas du diamètre interne de la source à sa sortie, et   à la viscosité 
cinématique du néon (  = 3,3.10-5 m2.s-1). En sortie de source, nous considérons qu’il 
s’agit de néon pur, le mélange avec l’air ne s’étant pas encore produit. Les nombres de 
Reynolds obtenus sont résumés dans le Tableau 4-1. 
 
Débit  0,3 0,6 1,1 1,7 2,3 2,8 3,4 3,9 4,5 5,1 5,6 6,2 
Re 109 218 393 611 829 1025 1244 1418 1636 1855 2029 2247 
Tableau 4-1 : nombre de Reynolds pour différents débits de néon. Les débits sont donnés en L.min-1. 
 
En comparant les valeurs du nombre de Reynolds et la courbe de la Figure 4-2, il 
apparaît que le régime est laminaire pour des valeurs Re < 1244, transitoire pour 
1244 <  Re < 1636 et turbulent pour Re > 1636. Les changements de régime se situent à 
des valeurs du nombre de Reynolds plus élevées que celles relevées pour l’hélium.  
Il est probable que, comme pour l’hélium et pour un écoulement laminaire, la longueur 
de la plume soit liée à la fraction molaire du néon dans le jet. Elle diminue le long de l’axe 
z. A une position fixe, la fraction de néon augmente quand le débit augmente. Cependant, 
cela ne permet pas d’expliquer pourquoi la longueur de la plume reste quasi-constante 
entre 1,1 L.min-1 et 3,4 L.min-1. De même, dans le cadre du régime turbulent, la 
distribution du jet est instable du fait de turbulences qui apparaissent lors du mélange 
du néon dans l’air et provoque l’instabilité de la distribution de néon. Le jet est instable 
ce qui conduit à son raccourcissement [4].  
Les résultats obtenus pour le néon diffèrent de ceux observés avec l’hélium. Les valeurs 
associées aux trois types d’écoulement sont décalées vers des valeurs plus hautes du 
débit de gaz pour le néon par rapport { l’hélium. Les jets observés sont également plus 
courts. Cependant, la plume de néon n’ayant pas été observée pour les mêmes 
conditions de tension que l’hélium, il est possible que cette différence de taille soit liée 
aux valeurs des tensions utilisées. Il est également apparu, que dans le cas d’un 
écoulement laminaire, la plume de néon ne s’allonge plus au-dessus d’un certain débit. 
Ces résultats suggèrent que l’hydrodynamique du mélange gazeux joue un rôle majeur 
dans la propagation du jet car c’est le canal formé par le néon dans l’air qui va guider le 
jet de plasma. 
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I-1-3 Influence de la tension appliquée sur la longueur de la plume 
La longueur de la plume a été étudiée en fonction de la tension appliquée. Cette 
évolution a été représentée pour trois débits : 2,3 L.min-1 qui correspond à un cas 
d’écoulement laminaire, 3,9 L.min-1 à un cas du régime transitoire et enfin 5,6 L.min-1 à 
un cas du régime turbulent. Les résultats obtenus apparaissent sur la Figure 4-3. 
 
 
Figure 4-3 : longueur de la plume en fonction de la tension appliquée pour des débits de 2,3 à 5,6 L.min-1. 
 
Pour les différents débits observés, la longueur du jet augmente avec la tension 
appliquée indépendamment du régime dans lequel l’écoulement se trouve. Cependant, 
cette augmentation varie suivant le régime. Elle est de 18 mm entre 900 V et 1600 V 
pour le cas à 2,3 L.min-1 et varie linéairement suivant deux pentes. Entre 900 V et 
1200 V, l’augmentation de la longueur est de 1,3.10-2 mm.V-1 et entre 1200 et 1500 V, 
elle est de 3,7.10-2 mm.V-1. Pour le régime transitoire (3,9 L.min-1), son augmentation est 
moindre que celle observée dans le cas laminaire, 13 mm de 900 V à 1600 V. Dans le cas 
d’un régime totalement turbulent, la longueur du jet évolue peu, elle augmente de 5 mm 
entre 900 V et 1500 V. Pour chacun des régimes, la longueur du jet semble saturer pour 
les valeurs de tension les plus élevées. Il est à préciser que, lors des mesures de la 
longueur, un léger raccourcissement de la plume a parfois été observé pour les tensions 
les plus élevées. 
Ces résultats suggèrent que la propagation du jet de néon est liée à des processus de 
nature électrique. Les résultats de l’influence du débit ont montré que l’hydrodynamique 
du jet influence également sa propagation. Nous supposons que, comme pour l’hélium, il 
s’agit d’un streamer guidé. D’autres résultats présentés dans la suite de ce chapitre 
viendront étayer cette hypothèse. Bœuf et al. [5] ont montré, grâce à un modèle 
numérique, que la chute de potentiel dans la tête d’un streamer se propageant dans un 
jet d’hélium entouré d’air est linéaire, pour un écoulement laminaire. Lorsque le 
Chapitre 4 : Résultats - Néon 
 
118 
 
potentiel dans la tête du streamer atteint une valeur limite, la propagation cesse. 
L’extrémité de la plume marque la position à laquelle la valeur limite est atteinte. Le 
potentiel initial dépend de la tension appliquée. Lorsque la tension appliquée augmente, 
le potentiel de départ augmente également et comme la chute de potentiel dans la tête 
du streamer est linéaire, la distance parcourue par la plume augmente. Dans notre cas, 
pour un écoulement laminaire à 2,3 L.min-1, l’augmentation de la longueur suit une loi 
linéaire entre 900 V et 1200 V avec une pente de 1,3.10-2 mm.V-1 ce qui correspond à une 
chute de potentiel de 770 V.cm-1. Puis elle croit entre 1200 V et 1500 V avec une pente 
de 3,7.10-2 mm.V-1 soit une chute de potentiel de 270 V.cm-1. Dans cette seconde gamme 
de tension, la chute de potentiel est plus faible que celle observée pour l’hélium (d’une 
valeur proche de 600 V.cm-1). 
D’autre part, sur les photos nous observons des changements de la forme de la plume 
avec l’augmentation de la tension. Ces changements s’opèrent { son extrémité. Les 
images obtenues en faisant varier la tension, pour les différents débits de gaz, sont 
présentées sur la Figure 4-4. A 900 V, la plume présente une pointe à son extrémité et ce 
pour les trois débits étudiés. Celle-ci disparaît à 1200 V pour le jet à 2,3 L.min-1 et à 
1100 V pour les jets à 3,9 L.min-1 et 5,6 L .min-1. Dans le cas laminaire, à 2,3 L.min-1, le 
changement de pente de la longueur (observé sur la Figure 4-3 à 1200 V), coïncide avec 
la disparition de la pointe. Pour les tensions où la pointe est présente au bout du jet, la 
chute de potentiel est de 770 V.cm-1. 
 
 
Figure 4-4 : images de la plume pour trois débits et cinq tensions. 
 
Les expériences visant à étudier la longueur du jet de plasma ont permis de mettre en 
avant l’influence du débit de gaz et de la tension appliquée sur celle-ci. Pour obtenir un 
long jet à pression atmosphérique, il faut se trouver dans un régime laminaire et 
appliquer une tension élevée. 
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I-2 IMAGERIE ICCD  
I-2-1 Introduction 
Les photos présentées jusqu’{ maintenant sont intégrées sur plusieurs périodes (10 en 
considérant le temps d’exposition minimum de l’appareil photo) et ne permettent donc 
pas de visualiser la propagation du plasma au cours du temps. Comme pour l’hélium, des 
mesures ont été réalisées { la caméra ICCD afin d’étudier la propagation de la plume sur 
une demi-période de façon intégrée puis au cours du temps. 
Dans un premier temps, nous observons des images intégrées sur les demi-périodes 
entières, positive et négative. La Figure 4-5 présente des images des décharges se 
produisant durant l’alternance positive (a) et négative (b). Elles sont intégrées sur 25 µs. 
La source est caractérisée dans son ensemble grâce à des électrodes transparentes qui 
permettent de visualiser le plasma à l’intérieur et à l’extérieur de la source. Ces images 
ont été obtenues avec la même accumulation. Les émissions sont normalisées par 
rapport à leur maximum respectif (Imax). 
 
 
Figure 4-5 : images de la décharge pour les alternances positive (a) et négative (b) de la tension, à 1400 V et 
2,3 L.min-1. Les images sont intégrées sur 25 µs. 
 
Pour les deux alternances, l’émission est plus intense { l’intérieur de la source qu’{ 
l’extérieur. L’émission { l’intérieur est répartie sur pratiquement toute la longueur du 
cône de sortie, le long de l’électrode de tension. De plus, pendant les deux alternances, 
une plume est visible à l'extérieur dans l’air. Sur ces images (Figure 4-5), les deux jets 
apparaissent de taille équivalente (13 mm en sortie de source). 
Des différences sont également observables entre les deux décharges. La plume obtenue 
en alternance positive apparaît plus intense que celle obtenue en alternance négative. En 
effet, à l'extérieur de la source, l’intensité lumineuse maximale dans le jet est 4 fois 
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supérieure dans le cas de l’alternance positive { celle enregistrée lors de l’alternance 
négative (respectivement 8000 et 2000). A l’inverse, à l'intérieur de la source, c’est 
durant la demi-période négative que l’émission maximale observée dans la source est la 
plus intense (40000 contre 10000 en alternance positive). Dans le cas de l’alternance 
positive, nous observons également des émissions lumineuses situées au niveau de 
l’électrode de masse. 
Dans un second temps, nous avons enregistré la propagation du plasma (dans la source 
et dans l’air) sur une période entière avec des temps d’exposition successifs de 100 ns. 
Les images obtenues apparaissent Figure 4-6. La colonne de gauche correspond à 
l’alternance positive et celle de droite { l’alternance négative. 
 
 
Figure 4-6 : images enregistrées sur une période entière, 0 µs correspond au front de montée du signal de 
synchronisation. Les temps d’exposition sont de 100 ns par image. Les images de 0 { 1,6 µs correspondent { la 
décharge positive et celles de 25 à 26,6 µs à la décharge négative.  
 
Pour chacune des alternances, deux phénomènes apparaissent : une première décharge 
s’amorce { l’intérieur de la source entre les électrodes. Un plasma se propage le long du 
cône de sortie, une deuxième décharge se produit à proximité de la sortie de la source et 
un plasma se propage dans l’air. 
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Lors de la demi-période positive (à gauche, Figure 4-6), le claquage { l’intérieur de la 
source se produit dans les cent premières nanosecondes (première image, O µs). Celui-ci 
est suivi de la propagation du plasma le long de l’électrode de tension { une vitesse 
moyenne de 2,5.104 m.s-1. Sa propagation est stoppée au niveau de l’extrémité aval de 
l’électrode de tension à 1,4 µs. Il ne progresse plus sur l’image { 1,6 µs et son émission 
lumineuse diminue. Le jet, initié par une seconde décharge à proximité de la sortie de la 
source, sort { l’air libre dans les 0,4 µs qui succèdent le front de montée du signal de 
synchronisation. Il se propage sous la forme d’un front d’ionisation qui disparaît { 
environ 1,5 µs. En effet, il n’est plus visible sur l’image { 1,6 µs mais nous pouvons 
encore apercevoir des émissions se poursuivre à proximité de la sortie de la source 
(canal). 
Sur ces images, l’émission lumineuse { l’extérieur de la source n’est jamais plus intense 
que celle { l’intérieur, contrairement { l’hélium. Sur l’image { 1,6 µs, nous observons 
également des émissions localisées au niveau de l’électrode de masse placée sur la partie 
cylindrique de la source. Les émissions dans la source disparaissent progressivement 
jusqu’{ l’alternance suivante. 
Les images présentées colonne de droite (Figure 4-6) correspondent { l’alternance 
négative. Comme pour l’alternance positive, la décharge { l’intérieur de la source 
s’amorce au cours des cent premières nanosecondes de la demi-période (visible sur 
l’image { 25 µs). Nous observons le plasma progresser le long du cône de sortie à une 
vitesse moyenne de 3,6.104 m.s-1 et, comme lors de la demi-période positive, stopper sa 
propagation { proximité de l’extrémité aval de l’électrode de tension. Il atteint 
l’extrémité aval après 1 µs. Sur l’image { 26,2 µs le plasma n’avance plus et son intensité 
diminue. 
La sortie du plasma dans l’air est très difficile { évaluer sur ces images du fait de son 
émission lumineuse très faible par rapport { celle { l’intérieur de la source. Cependant 
nous pouvons observer sa présence sur les images à 26,2 µs et 26,6 µs. Même  si ce 
phénomène est difficilement visible sur ces images, le plasma en sortie de source se 
propage sous la forme d’un canal (images à 26,2 µs et 26,6 µs).  
 
Pour l’alternance positive, nous avons effectué un zoom sur la région située { l’extrémité 
aval de l’électrode de tension afin d’observer les premiers instants de la décharge 
positive qui se propage ensuite dans l’air. Les images enregistrées sont présentées sur la 
Figure 4-7. Les temps d’exposition sont de 10 ns. 
Nous pouvons voir une décharge s’initier { 50 ns dans le diélectrique à proximité de 
l’extrémité aval de l'électrode de tension (en bout du diélectrique). L’émission 
lumineuse se maintient pendant quelques 200 ns avant de commencer sa propagation 
dans le diélectrique (image à 250 ns) et de la poursuivre dans l’air. 
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Figure 4-7 : images de l'alternance positive, l'origine des temps correspond au front de montée du signal de 
synchronisation. Les temps d'exposition sont de 10 ns. Pour chaque image un zoom de l'extrémité aval de 
l'électrode est montré. 
 
L’amorce de cette décharge peut provenir du champ électrique géométrique au niveau 
de l’extrémité de l’électrode de tension. En effet, Jomaa a déterminé, par simulation, 
qu’un champ géométrique est créé { proximité de l’extrémité aval de l’électrode de 
tension. Il peut constituer le champ initial permettant d’amorcer un front d’ionisation 
(pour une alternance positive) [6]. 
Nous avons observé que l’émission se maintient { la même position pendant 200 ns 
avant de commencer à se propager. La présence de cette émission statique suggère qu’il 
s’agit d’une charge d’espace positive, les électrons ne pouvant pas se propager { une 
vitesse inférieure à la vitesse de dérive [7]. En accord avec le modèle proposé par Lu et 
Laroussi [8], une fois une densité de charge suffisante atteinte, un streamer positif 
commence à se propager. Les électrons situés en aval de la charge d’espace sont 
accélérés dans sa direction par le champ électrique. En se propageant, ils initient des 
avalanches secondaires donnant naissance { une nouvelle charge d’espace positive en 
avant de l’ancienne. Les électrons en arrivant au niveau de la charge d’espace initiale la 
neutralisent. La charge d’espace créée par les avalanches électroniques devient la 
nouvelle tête du streamer. La propagation continue ainsi de proche en proche.  
Dans la suite de ce travail, nous nous concentrerons sur les décharges se produisant 
dans l’air. Les deux alternances seront étudiées indépendamment. 
Nous observerons également le plasma durant l’entre-décharge. Enfin nous 
considérerons la plume de face en déplaçant la caméra en vis-à-vis de la source. 
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I-2-2 Alternance positive : propagation d’un streamer positif  
I-2-2-1 Etude d’un cas { 1400 V et 2,3 L.min-1 
Les images de la propagation de la décharge obtenue au cours de l’alternance positive, { 
1400 V et 2,3 L.min-1, sont présentées sur la Figure 4-8. Les temps d’exposition sont de 
10 ns par image. Les positions du front pour les différentes images sont tracées suivant 
l’axe z sur le graphique à droite de la figure. 
Comme pour l’hélium, nous observons la propagation d’un front d’ionisation. Il apparaît 
en sortie de source { 210 ns. Son émission s’intensifie jusqu’{ 320 ns, moment { partir 
duquel le front commence { se propager dans l’air. Il est de petite taille avec une 
dimension radiale de 0,3 mm. Il commence { s’élargir { partir de 500 ns jusqu’{ 
atteindre une dimension radiale de 0,9 mm { 840 ns. Cet élargissement s’accompagne 
d’une évolution de sa forme qui passe d’une forme ovale (images { 320 ns et 530 ns) { 
une forme de croissant (images à 740 ns et 950 ns). Sa propagation se prolonge alors 
sous cette forme, puis le diamètre du croissant diminue en même temps que la forme 
s’arrondit (image { 1160 ns). Le front disparaît aux alentours de 1500 ns. Un canal est 
visible { l’arrière du front sur les images de 530 à 950 ns. Il relie le front et la source. 
Dans le cas de l’hélium, nous avions observé un front ovale dont les dimensions 
diminuaient lors de sa propagation.  
La propagation de ce front d’ionisation correspond aux observations publiées dans la 
littérature pour une décharge obtenue avec un signal de tension positif avec l’hélium 
comme gaz de décharge [5], [8]–[11]. Il est actuellement admis qu’il s’agit d’un streamer 
positif. Ceci est également en accord avec les observations de la partie précédente. 
 
 
Figure 4-8 : images de la propagation de la décharge en alternance positive, à 1400 V et 2,3 L.min-1 ; le temps 
d’exposition pour chaque image est de 10 ns. L’origine des temps correspond au déclenchement de la caméra 
(front de montée du signal de synchronisation). 
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A partir de ces images, la vitesse de déplacement de la tête du streamer a été mesurée. 
Les vitesses obtenues sont tracées selon l’axe z, sur la Figure 4-9. Dans le cas présenté, le 
jet se propage sur près de 17 mm. La vitesse mesurée varie de 6.103 m.s-1 à 2,4.104 m.s-1. 
Ces valeurs sont inférieures d’un { deux ordres de grandeur par rapport à celles 
déterminées par Robert et al. avec leur dispositif plasma gun [1] ; cependant, dans leur 
cas les mesures ont été réalisées lors de la propagation de la décharge dans le 
diélectrique et pour des conditions expérimentales différentes. Ces valeurs sont 
également inférieures { celles observées pour l’hélium avec notre dispositif (2.104 à 
1.105 m.s-1 à 2400 V). Ces vitesses restent cependant très supérieures à la vitesse du gaz 
(19 m.s-1 en sortie de source à 2,3 L.min-1). 
D’autre part, l’évolution de la vitesse est également différente de celle observée avec 
l’hélium. La vitesse évolue en trois temps. De 320 { 510 ns, soit sur une distance 
comprise entre 0 et 2,6 mm, le front se propage à une vitesse moyenne de 1,3.104 m.s-1. 
Il décélère ensuite à z = 2,6 mm et, entre 510 et 650 ns (de 2,6 mm à 3,9 mm), sa vitesse 
moyenne est de 1.104 m.s-1. Puis, elle augmente pour atteindre 1,7.104 m.s-1 de 650 ns à 
1400 ns (entre 3,9 mm et 16,6 mm). Après 1400 ns, le front cesse de se propager bien 
qu’il reste encore visible durant une centaine de nanoseconde. En comparant ces 
résultats aux images du front, il semble que le changement de forme de la tête du 
streamer coïncide avec la seconde étape de la propagation durant laquelle la vitesse est 
la plus faible. Il est également { noter que nous n’observons pas de pics d’accélération 
périodiques comme pour l’hélium. Ces mesures sont répétables. 
 
 
Figure 4-9 : vitesse du front d'ionisation en fonction de sa position le long de l’axe de propagation du jet, pour 
une tension appliquée de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1. L’origine z = 0 correspond { la sortie de la source. 
Les traits rouges marquent les positions à t = 510 ns et t = 650 ns. 
 
Afin de mieux observer le changement de vitesse du front ainsi que l’évolution de sa 
forme, nous avons réalisé des images zoomées sur les 14 millimètres après la sortie de la 
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source. Les résultats obtenus sont présentés sur la Figure 4-10, sur la gauche l’évolution 
de la vitesse et sur la droite les images du front obtenues à différentes positions le long 
de l’axe z.  
La tendance observée sur la Figure 4-9 est confirmée. Sur ces images, le front décélère 
entre 2,7 mm et 5,0 mm. Sa vitesse est pratiquement divisée par deux. C’est aussi dans 
cette région que se produit le changement de forme, visible sur les photos (a) à (e). Le 
front passe d’une forme ovale { une forme de croissant qu’il conserve sur plusieurs 
millimètres, visible sur l’image (f). Ce changement de forme suggère qu’une modification 
se produit dans le jet. Il est probablement dû { l’évolution du mélange néon-air. Notons 
que sur ces images le canal { l’arrière de la tête du streamer est parfaitement visible. 
 
 
Figure 4-10 : à gauche, la vitesse du front d’ionisation suivant l’axe z ; pour une tension appliquée de 1400 V et 
un débit de 2,3 L.min-1. L’origine z = 0 correspond { la sortie de la source. A droite, les images obtenues à 
différentes positions. Ces résultats ont été obtenus à partir des images zoomées de la plume sur les 14 mm 
après la sortie de la source. L’origine des temps correspond au front de montée de la synchronisation. 
 
Dans un second temps, nous avons observé l’évolution de l’intensité totale de la 
décharge au cours du temps, Figure 4-11. L’intensité augmente rapidement dès 
l’apparition du front d’ionisation, de 210 ns { 480 ns (la propagation du streamer 
commence à 320 ns). Entre 480 ns et 1220 ns, l’intensité oscille entre 50 % et 100 % de 
sa valeur maximale. Au-del{ elle décroît rapidement, jusqu’{ la disparition du front 
d’ionisation { 1480 ns. Nous observons un canal lumineux qui persiste après la 
disparition du streamer entre 1480 ns et 1640 ns. 
De 480 ns { 1220 ns, l’intensité présente des maxima locaux se produisant toutes les 80 
à 90 ns (11 – 13 MHz). Le signal de tension présente, quant à lui, des oscillations à une 
fréquence de 15 MHz. Comme pour l’hélium, l’intensité apparaît modulée par le signal de 
tension. Cela confirme la présence du canal reliant la tête du streamer à la décharge dans 
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la source. La tête du streamer est reliée électriquement à la décharge par le canal qui lui 
transmet instantanément les variations du potentiel appliqué { l’électrode de tension.  
 
Figure 4-11 : évolution temporelle de l'intensité de la décharge en alternance positive, à 1400 V et 2,3 L.min-1. 
L’origine des temps correspond au front de montée de la synchronisation. 
 
I-2-2-2 Influence de la tension appliquée 
Dans cette partie nous nous sommes intéressés { l’influence de la tension sur les profils 
de vitesse et d’intensité. La Figure 4-12 présente les évolutions de la vitesse pour trois 
tensions en fonction du temps (a) et de la distance parcourue le long du jet (b).  
 
 
Figure 4-12 : vitesse de propagation du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant 
z (b), pour différentes tensions à 2,3 L.min-1. L’origine des temps correspond au front de montée de la 
synchronisation. L’origine de l’axe z correspond { la sortie de la source. Les flèches indiquent la décélération 
du front et son changement de forme. 
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Quelle que soit la tension appliquée, les profils de vitesse présentent tous des évolutions 
similaires. Le front sort de la source à grande vitesse, puis il décélère, après quelques 
instants sa vitesse augmente à nouveau et se stabilise.  
Globalement, la vitesse du front d’ionisation augmente avec la tension. La vitesse 
moyenne, après que le changement vers la forme croissant se soit produit, est de 
1.104 m.s-1 à 1200 V, de 2.104 m.s-1 à 1400 V et de 3.104 m.s-1 à 1600 V. Cette 
augmentation de la vitesse est due { l’augmentation du champ électrique dans la tête du 
streamer. Comme décrit dans le chapitre 4 pour un jet d’hélium, Bœuf et al. ont 
démontré { l’aide de leur modèle numérique que l’augmentation de la tension entraîne 
une augmentation du champ électrique au niveau de la tête du streamer, ce qui 
provoque une augmentation de la vitesse de propagation [5].  
Par ailleurs, nous observons que les profils de vitesse présentent un décalage temporel. 
Lorsque la tension appliquée augmente le streamer commence à se propager plus tôt 
dans l’air, { 380 ns pour 1200 V contre 160 ns pour 1600 V. Cette observation avait 
également été faite pour l’hélium. La décélération et le début du changement vers la 
forme d'un croissant se produisent également de plus en plus tôt : 760 ns environ à 
1200 V, 590 ns à 1400 V et 480 ns à 1600 V. Notons que ces temps correspondent à des 
positions de plus en plus éloignées de la sortie de la source : z = 3 mm à 1200 V, 
z = 5,9 mm à 1400 V et z = 7,5 mm à 1600 V. 
Dans un second temps, nous avons tracé l’évolution de l’intensité totale de la décharge 
pour différentes tensions. Les résultats sont représentés sur la Figure 4-13, au cours du 
temps (a) et selon l’axe z pour la position du front (b). Les temps d’exposition sont de 
10 ns. L’intensité est intégrée et normalisée par rapport au maximum. 
 
 
Figure 4-13 : intensité du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant z (b), pour 
différentes tensions à 2,3 L.min-1. Les intensités sont normalisées par rapport au maximum obtenu à 1600 V. 
L’origine des temps correspond au front du signal de synchronisation. L’origine de l’axe z correspond { la 
sortie de la source. 
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L’intensité lumineuse augmente avec la tension. A l’aide d’un modèle numérique, Jomaa 
a montré que, dans un jet d’hélium, le champ électrique dans la tête du streamer et 
l’énergie moyenne des électrons évoluent de façon similaire, puisque c’est le champ 
électrique qui apporte de l’énergie aux électrons [6]. L’augmentation de l’énergie 
électronique moyenne permet d’augmenter l’efficacité d’excitation et d’ionisation dans 
le front. 
Comme pour la vitesse, l’intensité maximale est atteinte plus tôt avec la tension (730 ns 
à 1200 V, 650 ns à 1400 V, 490 ns à 1600 V), ce qui correspond cependant à une position 
du front plus éloignée de la source, le front se déplaçant plus vite. Le front d’ionisation 
disparaît de plus en plus tôt, à 2230 ns à 1200 V, 1620 ns à 1400 V et 1140 ns à 1600 V.  
Les émissions observées au-delà proviennent du canal qui persiste après la disparition 
du front. Nous observons également que les différents profils présentent des maxima 
périodiques (11 – 13 MHz), il apparaît que, quelle que soit la tension appliquée, 
l’intensité est modulée par le signal de tension. 
A 1400 V et 1600 V, nous remarquons des émissions lumineuses en sortie de source dès 
30 ns alors que la propagation du streamer ne débute qu’à respectivement 220 ns et 
160 ns. Ces émissions sont très diffuses et n’apparaissent pas sur toutes les vidéos, nous 
ignorons quelles en sont les origines. 
I-2-2-3 Influence du débit de gaz 
Dans cette partie, nous nous sommes intéressés { l’influence du débit de néon sur la 
vitesse de propagation du streamer et sur son intensité. Les mesures ont été réalisées 
pour trois débits correspondant tous à un écoulement dans un régime laminaire pour 
une tension fixe de 1400 V. 
 
Figure 4-14 : vitesse de propagation du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant 
z (b), pour différents débits à 1400 V. L’origine des temps correspond au front de montée du signal de 
synchronisation. L’origine de l’axe z correspond à la sortie de la source. 
Chapitre 4 : Résultats - Néon 
 
129 
 
Dans un premier temps, nous présentons les résultats de l’évolution de la vitesse. Ils 
apparaissent sur la Figure 4-14 en fonction du temps (a) et de la distance parcourue le 
long du jet (b). 
Les profils à 2,3 L.min-1 et 3,4 L.min-1 évoluent de façon similaire, le front sort de la 
source à grande vitesse, puis il décélère et change de forme et enfin, le front accélère à 
nouveau et sa vitesse se stabilise. Leurs vitesses sont équivalentes à partir de 900 ns. Le 
profil à 1,1 L.min-1 présente une évolution différente. Le front accélère en continu de la 
sortie de la source jusqu’{ 960 ns où sa vitesse se stabilise. La vitesse atteinte en fin de 
propagation est également plus élevée à 1,1 L.min-1. Cette vitesse est de l’ordre de 
3.104 m.s-1 contre 1,8.104 m.s-1 à 2,3 L.min-1 et 3,4 L.min-1.  
De plus, à 1,1 L.min-1, le changement de forme de la tête du streamer se produit 
immédiatement après la sortie de la source (entre z = 0 et z = 2 mm). Lorsque le débit de 
gaz augmente, ce changement s’amorce plus tard, { environ 510 ns { 2,3 L.min-1 et 
740 ns à 3,4 L.min-1, et plus loin le long de l’axe z, { près de 4 mm pour 2,3 L.min-1 et 
10 mm pour 3,4 L.min-1. 
Nous pouvons également noter qu’avec l’augmentation du débit, le front commence à se 
propager plus tôt dans l’air : à 150 ns à 3,4 L.min-1 contre 350 ns à 1,1 L.min-1. Ce 
résultat est différent de celui obtenu avec l’hélium pour lequel il n’a pas été observé de 
décalage du début de la propagation en fonction du débit. 
Dans un second temps, nous avons tracé l’évolution de l’intensité totale pour les 
différents débits étudiés. Les résultats sont présentés sur la Figure 4-15 en fonction du 
temps (a) et de la position du front le long de l’axe z (b). 
 
 
Figure 4-15 : intensité du front d'ionisation en fonction du temps (a) et de sa position suivant z (b), pour 
différents débits à 1400 V. Les intensités sont normalisées par rapport au maximum obtenu à 3,4 L.min-1. 
L’origine des temps correspond au front de montée de la tension. L’origine de l’axe z correspond { la sortie de 
la source. 
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C’est au débit le plus important que l’intensité la plus élevée est atteinte. Pour tous les 
débits, nous observons des oscillations sur les profils d’intensité à une fréquence de 
11 MHz à 14 MHz. Quel que soit le débit, l’intensité est modulée par le signal de tension. 
Ces résultats montrent que lorsque le débit augmente l’émission du front d’ionisation 
est observée plus tôt à la sortie de la source (350 ns à 1,1 L.min-1, 60 ns à 2,3 L.min-1, 
30 ns à 3,4 L.min-1). Notons qu’{ 2,3 L.min-1 et 3,4 L.min-1 l’émission en sortie de source 
est observée bien avant le début de la propagation, respectivement à 230 ns et 150 ns. 
De plus, il apparaît que le front d’ionisation disparaît plus tard aux débits les plus élevés. 
Enfin, pour tous les débits, l’émission dans le canal persiste après la disparition du front. 
Ces mesures ont permis d’identifier l’influence de la tension appliquée et du débit de gaz 
sur la vitesse du front d’ionisation ainsi que sur l’évolution de l’intensité totale de la 
décharge. Il est également apparu que ces paramètres jouent un rôle sur le changement 
de forme du front d’ionisation lors de sa propagation, le décalant plus loin le long de 
l’axe z, que ce soit lors de l’augmentation de la tension ou de celle du débit. 
I-2-3 Alternance négative : propagation d’un streamer négatif  
Dans cette partie, l’étude s’est portée sur la décharge générée durant la demi-période 
négative. Afin d’enregistrer des images de la décharge négative, le déclenchement de la 
caméra ICCD a été retardé de 25 µs. La Figure 4-16 présente des images de la décharge 
négative générée avec une tension de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1. L’origine des 
temps est prise au déclenchement de la caméra. 
 
 
Figure 4-16 : images de la propagation de la décharge obtenue en alternance négative à différents temps, à 
1400 V et 2,3 L.min-1 ; le temps d’exposition est de 10 ns. L’origine des temps correspond au déclenchement 
de la caméra (décalé de 25 µs par rapport au front de montée du signal de synchronisation). 
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Cette décharge apparaît sous la forme d’un canal lumineux de faible intensité se 
propageant dans l’air. L’accumulation choisie est 5 fois supérieure à celle utilisée pour 
enregistrer la propagation de la décharge lors de l’alternance positive. L’émission 
lumineuse est répartie sur toute sa longueur. Le canal s’étend sur 14 mm (sur cette 
figure) entre sa sortie de la source à 60 ns et la fin de sa propagation à 780 ns. Cette 
décharge ressemble à celle observée pour l’hélium lors de l’alternance négative. 
Comme nous l’avons vu précédemment dans le chapitre sur l’hélium, ce type de 
propagation est assimilée dans la littérature à un streamer négatif [12], [13]. Après la fin 
de la propagation du streamer négatif, l’émission dans le canal augmente jusqu’{ 850 ns 
puis diminue progressivement, le canal n’est pratiquement plus visible sur l’image { 
1280 ns. A 1370 ns,  une émission plus intense localisée au bout du canal apparaît, elle 
se maintient pendant quelques centaines de nanosecondes, visible sur l’image { 1570 ns, 
puis diminue progressivement. Nous ignorons à quoi est due cette émission tardive, elle 
n’a pas été observée avec l’hélium. 
La décharge obtenue durant l’alternance négative s’amorce plus vite que la positive, elle 
apparaît en sortie de source à 60 ns contre environ 210 ns dans le cas positif. L’amorce 
plus rapide de la décharge négative peut être attribuée à la forme du signal de tension. 
Le dépassement après le changement de signe est plus important dans le cas de 
l’alternance négative, la tension de claquage est donc atteinte plus tôt. Une autre 
hypothèse concerne le temps pendant lequel la décharge positive reste statique à 
l’intérieur de la source avant de commencer { se propager. Des mesures 
complémentaires de l’amorce des deux décharges dans la source, à proximité de 
l’extrémité aval de l’électrode de tension, seraient nécessaires pour valider ou invalider 
cette hypothèse. 
Nous avons également mesuré la vitesse de propagation du canal. Les résultats sont 
présentés sur la Figure 4-17 en fonction de la position de l’extrémité du canal (a) et du 
temps (b). La première position à laquelle la vitesse est mesurable se trouve à 2 mm de 
la sortie de la source et est atteinte à t = 70 ns. 
La vitesse est maximale en sortie de source, 2.105 m.s-1 à 70 ns. Son profil présente des 
maxima locaux de façon quasi-périodique toutes les 70 ns à 100 ns, soit à une fréquence 
de 10 MHz { 14 MHz. Il apparaît qu’entre deux pics de vitesse, cette dernière s’annule. 
Cela suggère la dépendance de la vitesse du streamer négatif vis-à-vis de la tension 
appliquée. D’autre part, sur la Figure 4-17 (a), il semble que le canal recule entre deux 
pics de vitesse, visible pour les accélérations successives notées 1, 2, 3, 4 en couleur. 
Entre deux pics, le canal semble s’estomper du fait des variations de l’intensité abordées 
dans la suite, c’est pourquoi il paraît reculer. 
 
Chapitre 4 : Résultats - Néon 
 
132 
 
 
Figure 4-17 : vitesse de propagation du canal en fonction de la position de son extrémité le long de l’axe du 
jet (a) et du temps (b) ; pour une tension appliquée de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1. L’origine z = 0 
correspond à la sortie de la source. L’origine des temps correpond au déclenchement de la caméra (décalé de 
25 µs par rapport au front de montée du signal de synchronisation). 
 
La vitesse moyenne du canal est de 2,7.104 m.s-1 contre 1,5.104 m.s-1 pour le front 
d’ionisation du streamer positif. A l’inverse de la plume d’hélium, dans le néon, le 
streamer négatif se propage plus vite que le positif. 
 
 
Figure 4-18 : évolution temporelle de l'intensité normalisée dans le canal en alternance négative, à 1400 V et 
2,3 L.min-1. L’origine des temps est prise à partir de 25 µs après le front de montée du signal de 
synchronisation. 
 
La Figure 4-18 présente l’évolution de l’émission lumineuse dans la décharge en 
fonction du temps. L’intensité lumineuse atteint des maxima locaux périodiquement 
(11 MHz à 13 MHz), ils sont dus aux variations du signal de tension. Globalement, 
l’intensité lumineuse augmente rapidement après la sortie du canal { l’air libre et atteint 
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sa valeur maximale à 170 ns. Au-del{, et sans tenir compte des oscillations, l’intensité 
décroît jusqu’{ environ 650 ns. L’émission augmente ensuite jusqu’{ 850 ns avant de 
décroitre. A 850 ns, l’intensité lumineuse, observée sur la courbe, représente 30 % de la 
valeur maximale obtenue lors de la propagation du streamer négatif. Bien que l’émission 
dans le canal augmente effectivement, il s’agit l{ d’un artefact, sa valeur est trop élevée. 
Comme nous l’avons dit précédemment, l’émission se localise { l’extrémité du canal { 
partir de 1370 ns. Cette émission se maintient ensuite quelques centaines de 
nanosecondes puis son intensité diminue progressivement. Rappelons que le streamer 
négatif cesse de se propager à 780 ns, bien que l’émission, comme nous venons de le 
voir, persiste au-delà. 
Dans la suite nous ne parlerons plus de l’émission localisée au bout de canal, après la 
propagation du streamer, et nous considérerons uniquement l’émission dans le canal de 
façon générale. 
I-2-4 Entre les deux décharges : un canal post décharge 
Comme pour l’hélium, nous avons enregistré des images entre les deux décharges afin 
de déterminer si le canal, observé pour chacune des alternances après la propagation 
des streamers respectivement positif et négatif, se maintient d’une décharge { l’autre. La 
Figure 4-19 présente des images enregistrées à différents instants entre les deux 
décharges. Il s’agit d’images zoomées sur les 14 millimètres après la sortie de la source. 
L’origine des temps est prise par rapport au front de montée du signal de 
synchronisation. 
 
Figure 4-19 : images zoomées du canal après le passage des streamers à différents instants au cours de la 
période ; les images à gauche correspondent { l’alternance positive et celles { droite { l’alternance négative. 
Ces images ont été obtenues à 1400 V et 2,3 L.min-1. Le temps d'exposition est de 10 ns. Le temps est indiqué 
par rapport au front de montée du signal de synchronisation. 
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Pour l’alternance positive, le front d’ionisation disparaît { environ 1500 ns. Les images 
présentées à gauche de la figure démontrent la présence du canal d’ionisation { 2,4 µs, 
12,4 µs et 23,4 µs après le front de montée du signal de synchronisation. Pour 
l’alternance négative, le streamer négatif cesse de se propager { 780 ns (soit 25,780 µs). 
Les images à droite de la figure montrent que le canal est toujours présent à 32,4 µs, 
42,4 µs et 47,4 µs après le front de montée du signal de synchronisation. Ces mesures 
confirment la présence d’un canal persistant d’une décharge { l’autre. Une fois le 
premier plasma amorcé dans l’air, les décharges suivantes se propagent dans un milieu 
pré-ionisé. Notons que le canal présente une intensité plus élevée autour de l’axe de 
propagation du jet sur les 3 à 4 mm après la sortie de la source. 
I-2-5 La décharge vue de face 
Afin d’observer l’évolution de la décharge de face, nous avons travaillé pour chacune des 
alternances à une tension appliquée de 1400 V et pour un débit de 2,3 L.min-1. 
I-2-5-1 La décharge positive 
Les images présentées sur la Figure 4-20 montrent une vue de face de la propagation du 
front d’ionisation généré durant l’alternance positive. 
 
 
Figure 4-20 : images de la propagation du front d'ionisation (alternance positive) vue de face, pour une 
tension appliquée de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1 ; le temps d'exposition est de 10 ns. 
 
En accord avec les images observées précédemment (de profil), le front d’ionisation 
s’amorce dans l’air { environ 200 ns. A la sortie de la source, il se présente sous la forme 
d’un disque de faible diamètre (environ 0,5 mm sur l’image { 420 ns, Figure 4-20). Cette 
première phase de la décharge correspond au front ovale de petite dimension observé 
sur les images de profil (visible sur l’image (a) Figure 4-10). Entre 500 ns et 650 ns, la 
décharge change de forme et adopte la forme d’un arc, dont le rayon de courbure 
diminue au cours du temps (images à 780 ns, 960 ns et 1140 ns sur la Figure 4-20). Il est 
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probable que cette forme corresponde à la forme de croissant observée de profil (image 
(f) Figure 4-10). A 1320 ns, le croissant semble s’être fermé et son intensité a diminué. 
Sur l’image { 1500 ns, l’émission a de nouveau la forme d’un disque et sa position s’est 
recentrée autour de l’axe z, il est probable que sur cette image l’émission observée soit 
celle du canal présent en sortie de source. Sur ces résultats le front d’ionisation, obtenu 
avec le néon, ne semble jamais adopter la forme annulaire, contrairement { l’hélium. 
I-2-5-2 La décharge négative  
Les images de la propagation du streamer négatif observée de face sont présentées sur 
la Figure 4-21. Le streamer amorce sa propagation dans l’air { environ 60 ns, en accord 
avec les images observées de profil. A 100 ns l’émission est diffuse. Cette émission 
semble progressivement adopter une forme annulaire (visible sur les images à 460 ns et 
640 ns). L’anneau se referme progressivement, { 820 ns l’émission présente la forme 
d’un disque. Son diamètre diminue rapidement pour atteindre 0,5 mm. Elle conserve 
cette forme quelques centaines de nanosecondes (image à 1000 ns, 1180 ns et 1360 ns). 
Son intensité diminue progressivement. Notons que la forme annulaire n’apparaît pas 
clairement sur toutes les images, l’intensité lumineuse en son centre étant élevée. 
 
 
Figure 4-21 : images de la propagation du streamer négatif vue de face, pour une tension appliquée de 1400 V 
et un débit de 2,3 L.min-1 ; le temps d'exposition est de 10 ns. 
I-2-6 Conclusion 
A l’aide de mesures réalisées gr}ce { la caméra ICCD, nous avons suivi le déroulement de 
la décharge sur une période entière. En fonction de l’alternance, et en accord avec les 
résultats de la littérature, deux décharges distinctes ont été identifiées : un streamer 
positif lors de l’alternance positive et un streamer négatif lors de l’alternance négative. 
Le streamer positif apparaît sous la forme d’un front d’ionisation se déplaçant { des 
vitesses de l’ordre de 104 m.s-1 et sur une distance de près de 20 mm. Au cours de sa 
propagation la forme du front d’ionisation évolue passant d’un ovale de petite 
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dimension à une forme de croissant. Lors de ce changement de forme, la vitesse du front 
diminue. Une fois la forme croissant adoptée la vitesse augmente et se stabilise, le front 
conserve la forme de croissant sur plusieurs millimètre puis s’arrondit et reprend une 
forme ovale. Nous avons étudié l’influence de la tension appliquée et du débit de gaz sur 
la vitesse du front d’ionisation et l’intensité totale du streamer. Ces mesures ont montré 
que l’augmentation de la tension entraîne une augmentation de la vitesse et de 
l’intensité. L’augmentation du débit de gaz paraît moins influencer la vitesse de 
propagation que la tension, excepté au débit le plus faible pour lequel la vitesse la plus 
élevée est atteinte. De plus, au débit le plus élevé, nous observons l’intensité la plus 
élevée. Cependant, comme pour la vitesse, le débit paraît moins influencer l’intensité 
que la tension appliquée. Il est également apparu que l’augmentation de chacun de ces 
deux paramètres provoque un décalage du changement de forme du front plus loin le 
long de l’axe z. La propagation du streamer positif a été observée vue de face et 
contrairement { celle observée avec l’hélium, elle ne semble pas adopter une forme 
annulaire. 
Lors de sa propagation, le streamer négatif ressemble à un canal de faible intensité qui 
se propage sur près de 15 mm (dans l’exemple présenté) { une vitesse de l’ordre de 
104 m.s-1. Les images de sa propagation vue de face semblent révéler qu’il adopte une 
forme annulaire. 
Des images enregistrées entre les deux décharges ont révélé qu’un canal d’ionisation se 
maintient après le passage des streamers, et qu’il est présent tout le long de la période. Il 
apparaît qu’une fois une décharge amorcée dans l’air, les suivantes se propagent dans un 
milieu pré-ionisé.  
 
II – LES ESPECES EXCITEES 
Cette partie présente l’étude des espèces excitées ou ionisées présentes dans la plume. 
Les mesures ont été effectuées par le biais de différents outils de diagnostic comprenant 
la spectroscopie d’émission optique, l’imagerie filtrée en longueur d’onde et la 
spectrométrie de masse.  
Les espèces radiatives seront, dans un premier temps, identifiées avec un spectromètre 
optique, puis nous étudierons leurs distributions spatiales (1D) le long de l’axe z pour 
différents débits et différentes tensions. 
Dans un second temps, nous observerons l’évolution spatio-temporelle (2D) des 
principales espèces pour un couple débit-tension { l’aide d’une caméra ICCD munie de 
filtres (passe-bande).  
Enfin, le spectromètre de masse sera utilisé pour identifier les ions que le jet de plasma 
produit dans l’air. 
Chapitre 4 : Résultats - Néon 
 
137 
 
II-1 SPECTRE OPTIQUE : IDENTIFICATION DES ESPECES RADIATIVES DU JET 
Une caractéristique du jet de plasma est son émission lumineuse qui dépend des espèces 
présentes dans le jet. Le spectromètre optique a été placé face à la source et des spectres 
intégrés spatialement et temporellement ont été enregistrés. A partir de ces spectres les 
espèces radiatives présentes dans le jet de plasma ont été identifiées. 
La Figure 4-22 présente un exemple de spectre des émissions de la plume, obtenue à 
1400 V et 2,3 L.min-1. Les émissions du néon sont très intenses par rapport aux espèces 
de l’air et deux temps d’exposition ont été nécessaires afin d’observer le spectre en 
entier, 25 ms pour le spectre (a) et 4 s pour le spectre (b). 
 
 
Figure 4-22 : spectre du plasma de 250 à 900 nm, intégré spatialement et temporellement, à 1400 V et 
2,3 L.min-1. Les temps d’exposition sont de 25 ms pour le spectre (a) et 4 s pour le spectre (b). 
 
Le spectre (a) montre que l’émission lumineuse est dominée par les émissions du néon 
comprises entre 584 nm et 743 nm. Ce sont elles qui sont responsables de la couleur 
rouge orangée de la plume. Cependant, en augmentant le temps d’exposition du 
spectromètre, spectre (b), d’autres raies apparaissent. Elles correspondent aux 
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désexcitations radiatives de l’hydroxyle, l’oxygène, l’hydrogène, la molécule d’azote et 
l’ion moléculaire d’azote. Ces espèces peuvent venir d’excitation et d’ionisation se 
produisant dans le jet { l’air libre, mais également d’impuretés présentes dans la 
bouteille. Il est à noter que la pureté du néon utilisée est de 99,99 % (bouteille Air 
Liquide N40), les impuretés présentes dans la bouteille sont de 3 ppm pour H2O et O2, et 
de 15 ppm pour N2. Ces spectres sont en accord avec ceux publiés dans la littérature 
[14]–[16]. Notons que pour ces auteurs la présence du premier système négatif de 
l’azote n’est pas toujours vérifiée. Les différentes raies observées sont résumées dans le 
Tableau 4-2. Pour le néon, seules les raies les plus intenses ont été indiquées.  
 
Espèces λ (nm) Transition Ehaute – Ebasse (eV) 
OH 282 A 2∑+ - X 2Π (1,0) 4,4 – 0 
 308 A 2∑+ - X 2Π (0,0) 4,0 – 0 
H 486 Hβ 12,75 – 10,20 
 656 Hα 12,09 – 10,20 
O 777 3p 5P1,2,3 – 3p 5S°2 10,74 – 9,14 
 844 3p 3P0,1,2– 3s 3S°1 10,99 – 9,52 
N2 315 C 3Πu – B 3Πg(1,0) 11,3 – 7,4 
Second système 336 C 3Πu – B 3Πg(0,0) 11,0 – 7,4 
positif (SPS)  353 C 3Πu – B 3Πg(1,2) 11,3 – 7,8 
 356 C 3Πu – B 3Πg(0,1) 11,0 – 7,6 
 370 C 3Πu – B 3Πg(2,4) 11,5 – 8,2 
 374 C 3Πu – B 3Πg(1,3) 11,3 – 8,0 
 380 C 3Πu – B 3Πg(0,2) 11,0 – 7,8 
 393 C 3Πu – B 3Πg(2,5) 11,5 –8,4 
 399 C 3Πu – B 3Πg(1,4) 11,3 – 8,2 
 405 C 3Πu – B 3Πg(0,3) 11,0 – 8,0 
 419 C 3Πu – B 3Πg(2,6) 11,5 – 8,6 
 434 C 3Πu – B 3Πg(0,4) 11,0 - 8,2 
N2+ 390 B 2∑u+ - X 2∑g+ (0,0) 18,8 – 15,6 
Premier système 427 B 2∑u+ - X 2∑g+ (0,1) 18,8 – 15,9 
négatif (FNS) 470 B 2∑u+ - X 2∑g+ (0,2) 18,8 – 16,2 
Ne 584 2p5 3p [1/2]0 – 2p5 3s [1/2]1 18,97 – 16,85 
 614 2p5 3p [3/2]2 – 2p5 3s [3/2]2 18,64 – 16,62 
 626 2p5 3p [3/2]1 – 2p5 3s [1/2]0 18,69 – 16,72 
 637 2p5 3p [3/2]1 – 2p5 3s [3/2]1 18,61 – 16,67 
 703 2p5 3p [1/2]1 – 2p5 3s [3/2]2 18,38 – 16,62 
 724 2p5 3p [1/2]1 – 2p5 3s [3/2]1 18,38 – 16,67 
Tableau 4-2 : espèces identifiées en fonction des raies observées sur le spectre obtenu à 1400 V et 2,3 L.min-1. 
Pour chaque raie la transition correspondante est précisée ainsi que les  niveaux concernés. 
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Les raies du néon observées correspondent aux désexcitations radiatives des niveaux 3p 
vers les niveaux 3s. Ces configurations comprennent quatre multiplets. Le premier et le 
troisième multiplet consistent en la désexcitation de différents niveaux excités 3p vers 
les niveaux métastables : 2p5 3s [3/2]2 (aussi noté 3P2) et 2p5 3s [1/2]0 (noté 3P0) 
d’énergies respectives 16,62 eV et 16,72 eV. La désexcitation vers le niveau métastable 
2p5 3s [3/2]2 est observée via les longueurs d’onde 614 nm et 703 nm et celle vers le 
niveau 2p5 3s [1/2]0 avec celle à 626 nm. 
Le deuxième et le quatrième multiplet correspondent aux désexcitations vers les 
niveaux résonants : 2p5 3s [3/2]1 (noté 3P1) et 2p5 3s [1/2]1 (noté 1P1) d’énergies 
respectives 16,67 eV et 16,85 eV. Les transitions à 637 nm et 724 nm appartiennent au 
deuxième multiplet et celle à 584 nm au quatrième. L’observation des longueurs d’onde 
à 614 nm, 626 nm et 703 nm atteste de la présence de néon dans un état métastable 
dans notre plume. 
Comme pour l’hélium, nous observons la présence de l’ion N2+ dans l’état B 2∑u+ 
d’énergie 18,8 eV. Sa présence est observée via les transitions radiatives du premier 
système négatif de l’azote (390 nm, 427 nm et 470 nm). Dans le chapitre 1, nous avons 
vu que les processus de création de cette espèce peuvent faire intervenir des électrons 
d’énergie supérieure { 18,8 eV dans le cas de l’ionisation directe ou dans le cas de 
l’ionisation par étape des électrons d’énergie supérieure { 15,6 eV pour ioniser N2 dans 
l’état X 2∑g+, puis d’un électron d’énergie supérieure { 3,2 eV pour exciter N2+ du niveau 
X 2∑g+ vers B 2∑u+. Il est également possible que, comme pour l’hélium, des collisions 
avec les métastables de néon soient responsables de l’ionisation de N2 (ionisation 
Penning). Les métastables du néon présentent des énergies inférieures à celle de 
N2+ (B 2∑u+), 16,62 eV et 16,72 eV contre 18,8 eV. Ils ne peuvent pas directement ioniser 
l’azote moléculaire dans l’état B 2∑u+. Ils peuvent toutefois l'ioniser dans l’état X 2∑g+ 
(Ei = 15,6 eV) par ionisation Penning. Ce dernier peut alors, à son tour, être excité par 
impact électronique produisant ainsi N2+ (B 2∑u+) [17]. 
La présence de N2 (C 3Πu) est observée via les transitions du second système positif de 
l’azote. Dans le chapitre 1, nous avons vu que cette espèce peut être produite à partir du 
niveau fondamental lors de collisions avec des électrons d’énergie suffisante 
(E ≥ 11,0 eV). Elle peut également provenir de la recombinaison de l’ion N2+ (X 2∑g+) 
avec un électron ou du transfert de charge de N2+ (X 2∑g+) à une molécule du mélange. 
De manière générale, nous observons les mêmes longueurs d’onde associées aux 
espèces de l’air que celles obtenues avec l’hélium utilisé comme gaz de décharge. Lors de 
l’étude des distributions spatiales, pour le néon, nous suivrons l’émission à 703 nm, qui 
correspond à la désexcitation vers le niveau métastable 2p5 3s [3/2]2 (3P2) et celle à 
584 nm, correspondant à la transition vers un niveau résonant. 
Nous suivrons également l’émission d’oxygène { 844 nm, celle de l’azote moléculaire { 
336 nm, de l’ion moléculaire d’azote { 390 nm et de l’hydroxyle { 308 nm. 
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II-2 DISTRIBUTIONS SPATIALES DES ESPECES PRESENTES DANS LE JET 
Nous nous sommes ensuite intéressés à la répartition spatiale des espèces le long du jet 
de plasma. Le spectromètre optique a été placé à 90° du jet. Il a été muni d’une fente, 
placée devant la fibre, afin d’augmenter la résolution spatiale. Les mesures obtenues 
sont intégrées temporellement, temps d’exposition de 110 ms pour suivre les émissions 
du néon et de 3 s pour les autres espèces.  
II-2-1 Etude d’un cas { une tension et un débit de gaz fixes  
La Figure 4-23 présente les distributions spatiales, le long de l’axe z, des intensités 
lumineuses pour différentes longueurs d’onde, à une tension appliquée de 1400 V et un 
débit de 2,3 L.min-1. Les longueurs d’onde sélectionnées sont celles de Ne à 584 nm et 
703 nm, OH à 308 nm, N2 à 336 nm, N2+ à 390 nm et de O à 844 nm. La position z = 0 
correspond à la sortie de la source. Dans le cas présenté, la plume mesure 31 mm. Nous 
avons préféré suivre la transition radiative à 844 nm plutôt que celle à 777 nm pour 
l’oxygène. Sur les spectres obtenus avec un temps d’exposition de 110 ms, l’intensité de 
la raie à 777 nm est faible et son rapport signal sur bruit est élevé, et sur les spectres 
obtenus avec un temps d’exposition de 3 s son intensité sature. Alors que, sur ces 
derniers, la raie à 844 nm dispose d’une intensité suffisante pour pouvoir être suivie. 
 
 
Figure 4-23 : distributions spatiales suivant l’axe z des intensités lumineuses pour Ne (584 nm et 703 nm) (a) 
et pour : OH, N2, N2+ et O (b) pour une tension de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1 ; le temps d’exposition est de 
110 ms pour observer le néon et de 3 s pour les autres espèces. L’intensité de l’émission de Ne à 703 nm a été 
divisée par 4 et celle de N2+ à 390 nm multipliée par 8. L’origine de l’axe z correspond { la sortie de la source. 
 
Précisons que les longueurs d’onde relatives aux transitions d’une même espèce 
montrent des évolutions spatiales analogues, hormis le néon pour lequel en fonction de 
la longueur d’onde deux comportements différents ont été observés, Figure 4-23 (a). 
Afin de comparer les évolutions de ces deux longueurs d’onde, l’intensité de celle { 
703 nm a été divisée par 4. La plupart des longueurs d’onde du néon suit la même 
évolution que 703 nm.  
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Selon l’espèce suivie, l’intensité lumineuse évolue différemment le long de l’axe z. Deux 
comportements apparaissent : les longueurs d’onde dont l’intensité est plus élevée { 
proximité de la source et qui diminue le long de l’axe z, et celles pour lesquelles 
l’intensité augmente { la sortie de la source pour atteindre un maximum { l’air libre et 
diminuer ensuite.  
La première catégorie regroupe le néon (Figure 4-23 (a)), l’hydroxyle et l’oxygène 
(Figure 4-23 (b)). L’intensité du néon { 703 nm chute brutalement entre z = 0 et z = 2 
mm. Elle décroît ensuite rapidement entre z = 3 mm et z = 6 mm et de plus en plus 
lentement de z = 6 mm à z = 28 mm, distance { laquelle son intensité n’est plus visible. 
L’intensité du néon à 584 nm diminue abruptement entre z = 0 et z = 1 mm, puis elle 
augmente de z = 2 { z = 4 mm. Ce maximum, atteint dans l’air, indique qu’il y a 
peuplement du niveau 2p5 3p [1/2]0 (niveau supérieur de la transition à 584 nm) dans 
la plume. L’intensité { 584 nm reste, ensuite, quasi constante de z = 7 mm { z = 12 mm, 
puis diminue de plus en plus rapidement entre z = 12 mm et z = 28 mm, distance à 
laquelle elle n’est plus observable. L’émission lumineuse { 584 nm décroit plus 
lentement le long de l’axe du jet que celle { 703 nm. L’intensité { 703 nm atteint 10 % de 
sa valeur maximale à 14 mm et celle à 584 nm à 25 mm. Ces résultats confirment la 
présence de néon excité sur pratiquement toute la longueur de la plume, ce qui explique 
sa couleur orangée. 
L’émission de l’hydroxyle { 308 nm, diminue de la sortie de la source { z = 0 jusqu’{ sa 
disparition { z = 28 mm. L’intensité lumineuse de l’oxygène chute entre z = 0 et 
z = 1 mm, puis présente un plateau de z =1 mm à z = 11 mm, au-delà son intensité 
diminue jusqu’{ ce que son émission ne soit plus visible sur ces mesures (z = 28 mm). 
La deuxième catégorie regroupe le premier système négatif de l’azote (N2+) et le second 
système positif de l’azote (N2). Leurs distributions spatiales sont présentées sur la 
Figure 4-23 (b). L’intensité de la longueur d’onde de N2 à 336 nm augmente entre z = 0 
et z = 10 mm de façon linéaire, puis diminue quasi linéairement entre z = 10 mm et 
z = 26 mm. A partir de z = 26 mm son intensité chute brutalement jusqu’{ l’extrémité de 
la plume { 31 mm. L’émission lumineuse de N2+ à 390 nm diminue entre z = 0 et 
z = 1 mm, puis augmente linéairement entre z = 2 et z = 8 mm. Son intensité diminue 
lentement entre z = 9 mm et z = 19 mm puis très rapidement de z = 19 mm à z = 31 mm. 
L’intensité de N2+ a été multipliée par un facteur 8 afin de pouvoir comparer son 
évolution à celle de N2. Globalement, ces deux émissions suivent une évolution 
relativement proche, elles sont réparties sur la même région de la plume. Ces résultats 
diffèrent de ceux obtenus avec l’hélium. D’autre part, leurs augmentations se produisant 
dans l’air cela confirme que la production de ces espèces a lieu { l’extérieur de la source, 
ce qui en accord avec le fait que le mélange Ne-air s’effectue après la sortie du plasma 
dans l’air. 
Par ailleurs, il apparaît sur ces courbes que l’intensité de N2+ est inférieure d’un facteur 8 
{ l’intensité de l’azote moléculaire. Cela n’était pas le cas pour le jet d’hélium. Ces 
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résultats suggèrent que le peuplement du premier système négatif est moins efficace 
dans le cas de la plume générée avec le néon. Cela peut s’expliquer par les mécanismes 
mis en jeu lors de sa création. En effet si le mécanisme d’ionisation de N2+ fait intervenir 
des collisions avec les métastables de néon, une seconde étape d’excitation par un 
impact électronique est nécessaire pour atteindre l’état B 2∑u+ (état supérieur de la 
transition à 390 nm). Ce processus se produisant en deux étapes, les ions N2+ (X 2∑g+) 
peuvent être détruits avant d’avoir été excités, par recombinaison avec un électron de 
faible énergie ou par transfert de charge avec une molécule ambiante. De plus ces 
mécanismes conduisent tous deux à la création de N2 (C 3Πu). Cela pourrait expliquer les 
disparités aux niveaux de leurs intensités respectives. 
Dans la première partie de ce chapitre, il est apparu que la tension appliquée et le débit 
de gaz ont une influence sur la longueur du jet et la vitesse de propagation du plasma. 
Dans la suite, nous allons étudier l’influence de ces paramètres sur les distributions 
spatiales des espèces du jet de plasma. 
II-2-2 Influence de la tension sur les distributions spatiales  
Les mesures de distribution spatiale ont été reproduites pour différentes tensions à un 
débit fixe de 2,3 L.min-1. La Figure 4-24 présente les distributions spatiales obtenues 
pour les longueurs d’onde de Ne à 703 nm (a) et 584 nm (b), N2 à 336 nm (c), N2+ à 
390 nm (d) et O à 844 nm (e).  
Globalement, les profils d’intensité pour une espèce donnée conservent la même 
évolution pour les différentes tensions. Nous observons que lorsque la tension appliquée 
augmente, l’intensité lumineuse des différentes espèces augmente. Ces résultats révèlent 
que l’efficacité d’ionisation et d’excitation dans la plume augmente avec la tension. Ils 
sont en accord avec ceux obtenus pour l’hélium. 
D’autre part, les régions dans lesquelles sont observées les émissions lumineuses des 
différentes espèces s’élargissent avec l’augmentation de la tension (entre 1200 V et 
1400 V), excepté l’émission lumineuse { 703 nm qui reste localisée dans la même région 
quelle que soit la tension. Cette observation est en accord avec l’allongement de la plume 
observé partie I-1-3. L’élargissement des zones de présence des espèces radiatives se 
traduit par un jet plus long. Notons qu’{ 1600 V ces zones diminuent (raccourcissement 
du jet). 
Lors des campagnes de mesures de la longueur du jet en fonction de la tension, il est 
arrivé, pour les tensions les plus élevées de la gamme observée, que des perturbations 
apparaissent en bout de plume. La longueur de la plume pouvait alors diminuer 
légèrement, et ce malgré le fait que le débit choisi permette d’obtenir un régime 
d’écoulement laminaire. C’est probablement ce même phénomène qui est responsable 
du raccourcissement des zones de présence observée sur ces résultats à 1600 V. 
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Figure 4-24 : distributions spatiales des intensités lumineuses de Ne à 703nm (a) et 584 nm (b), N2 à 336 nm 
(c), N2+ à 390 nm (d) et O à 844 nm (e), pour différentes tensions à 2,3 L.min-1. Le temps d'exposition est de 
110 ms pour observer le néon et de 3s pour les autres espèces. 
 
II-2-3 Influence du débit sur les distributions spatiales 
Nous avons réalisé des mesures pour deux débits correspondants à des écoulements 
laminaires à une tension appliquée fixe de 1400 V. La Figure 4-25 présente les 
distributions spatiales des intensités de Ne (a) et (b), N2 (c), N2+ (d) et O (e). 
Lorsque le débit augmente, les régions dans lesquelles émettent les espèces observées 
s’élargissent, en accord avec l’allongement du jet de plasma observé partie I-1-2. 
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Figure 4-25 : distributions spatiales des intensités lumineuses de Ne à 703 nm (a) et 584 nm (b), N2 à 336 nm 
(c), N2+ à 390 nm (d) et O à 844 nm (e), pour différents débits à 1400 V. Le temps d’exposition est de 110 ms 
pour observer le Ne et de 3 s pour les autres espèces. 
 
Ces régions varient de 10 à 25 mm et de 20 à 28 mm pour les émissions du néon, 
respectivement à 703 nm et 584 nm, de 20 à 31 mm pour N2 et N2+ et de 15 à 30 mm 
pour O. De plus, avec l’augmentation du débit, les maxima d’intensité des émissions de 
l’azote se décalent plus loin le long de l’axe z. Il est probable que ce décalage des maxima 
de l’azote et l’élargissement des profils dépendent de la répartition du mélange Ne-air 
dans la plume. 
Par ailleurs, notons que les maxima d’intensité augmentent légèrement avec le débit de 
gaz.  
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Dans un premier temps, nous avons observé la répartition spatiale des différentes 
espèces présentes dans le jet pour un débit et une tension fixes. Puis l’influence de 
chacun de ces paramètres a été étudiée de façon indépendante. Il est ainsi apparu que 
pour augmenter l’intensité des espèces produites le long du jet, le paramètre { 
augmenter est la tension appliquée. De plus, augmenter le débit permet de bénéficier de 
zones accrues de présence pour les différentes espèces.  
II-3 DISTRIBUTION SPATIO-TEMPORELLE DES ESPECES DU JET 
Dans la partie précédente nous avons étudié la distribution spatiale des principales 
espèces le long du jet pour différentes couples tension-débit. Ces résultats ont été 
obtenus par des mesures au spectromètre optique et sont intégrés temporellement sur 
plusieurs périodes. Ils ne nous permettent pas de distinguer la contribution de chacune 
des alternances. Dans cette partie, nous nous sommes intéressés { l’évolution spatio-
temporelle des espèces pour chaque alternance. La caméra ICCD a été utilisée avec des 
filtres (passe-bande) afin de suivre l’évolution des longueurs d’onde du néon { 584 nm 
et 703 nm, de l’oxygène { 777 nm, de l’azote moléculaire { 380 nm et de l’ion 
moléculaire d’azote { 390 nm. Les longueurs d’onde suivies pour l’oxygène et l’azote 
moléculaire ne sont pas les mêmes que celles suivies précédemment. Cependant, comme 
les distributions spatiales des intensités lumineuses des différentes longueurs d’onde de 
O et N2 évoluent de façon identique, nous supposons qu’il en est de même pour leurs 
évolutions spatio-temporelles. Les résultats obtenus sont traités de façon indépendante 
en fonction de l’alternance étudiée. 
II-3-1 La décharge en alternance positive 
II-3-1-1 Décharge intégrée sur la demi-période 
Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés aux images filtrées en longueur 
d’onde, intégrées sur la demi-période positive, soit 25 µs. Les images enregistrées 
permettent d’observer les distributions spatiales des différentes émissions étudiées lors 
de la demi-période entière, c’est-à-dire la propagation du streamer positif et ce qui se 
produit après son extinction. La Figure 4-26 présente les images obtenues. Le 
déclenchement de la caméra est réglé sur le front de montée du signal de 
synchronisation. A l’extrémité gauche des images se trouve la sortie de la source. Sur ces 
résultats la plume mesure 17 mm. 
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Figure 4-26 : images filtrées en longueur d'onde de la décharge, intégrées sur la demi-période positive à 
1400 V et 2,3 L.min-1. Les espèces suivies sont le Ne à 703 nm et 584 nm, N2 à 380 nm, N2+ à 390 nm et O à 
777 nm ; temps d’exposition de 25 µs. 
 
D’une part, nous remarquons que les émissions lumineuses du néon et de l’oxygène ne 
sont pas maximales à la sortie de la source mais augmentent le long de l’axe z et 
atteignent leurs maxima à une distance comprise entre 5 mm et 7 mm. Il apparaît 
également que l’émission à 584 nm du néon est plus intense sur la seconde moitié de la 
plume. Ces distributions spatiales sont différentes de celles obtenues avec les mesures 
du spectromètre optique. Les résultats du spectromètre optique étant intégrés sur 
plusieurs périodes, ils tiennent compte des participations des décharges positive et 
négative. Alors qu’ici seules les émissions se produisant lors de l’alternance positive ont 
été enregistrées. Nous verrons par la suite que les émissions du néon et de l’oxygène 
sont maximales { la sortie de la source lors de l’alternance négative.  
D’autre part, nous observons également, qu’{ l’instar des résultats du spectromètre 
optique, les émissions d’azote augmentent le long de l’axe du jet. Elles atteignent leurs 
valeurs maximales à z = 8 mm et sont majoritairement réparties entre cette distance et 
l’extrémité de la plume.  
Ces résultats suggèrent que, pour toutes les transitions observées, le peuplement de 
leurs niveaux supérieurs se produit dans l’air. 
II-3-1-2 Evolution temporelle des espèces sur l’ensemble de la plume  
La propagation du streamer positif a ensuite été enregistrée avec des portes de 10 ns, 
afin de suivre la progression du jet de plasma en fonction des longueurs d’onde choisies. 
Dans un premier temps, l’observation s’est portée sur la plume entière. La Figure 4-27 
présente les résultats obtenus. L’intensité de chaque longueur d’onde est normalisée par 
rapport { sa valeur maximale. L’origine de l’abscisse correspond au front de montée du 
signal de synchronisation. 
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Il est à noter que sur ces vidéos le front commence à se propager dès 150 ns. 
 
 
Figure 4-27 : intensités lumineuses de Ne à 703 nm (a) et 584 nm (b), N2 à 380 nm (c), N2+ à 390 nm (d) et O à 
777 nm (e) en fonction du temps, pour l’alternance positive, à 1400 V et 2,3 L.min-1 Les intensités sont 
normalisées par rapport au maximum de chaque espèce. Les valeurs en rouge indiquent l’accumulation 
utilisée avec chaque filtre. 
 
Ces profils présentent un aspect similaire, avec une augmentation abrupte de l’intensité 
à 600 ns et une émission lumineuse se produisant majoritairement entre 600 ns et 
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1200 ns, hormis l’oxygène pour laquelle l’émission est plus étalée dans le temps 
(présentes majoritairement entre 600 ns et 1400 ns). 
Les intensités des deux longueurs d’onde du néon suivies présentent des profils très 
proches (Figure 4-27 (a) et (b)). Les émissions sont visibles après 30 ns, leurs intensités 
oscillent autour d’une valeur de, respectivement pour les émissions à 703 nm et 584 nm, 
20 % et 15 % de leurs valeurs maximales jusqu’{ 400 ns. Elles augmentent rapidement 
de 400 ns à 600 ns et très rapidement au-del{. L’émission { 703 nm atteint son 
maximum à 740 ns, avant celle { 584 nm qui l’atteint { 990 ns. Elles diminuent ensuite 
rapidement. Pour ces deux transitions radiatives, l’émission au niveau du front disparaît 
après 1500 ns. Sur le profil de l’intensité { 703 nm, l’émission augmente { nouveau { 
partir de 1330 ns jusqu’{ 1460 ns avant de décroitre { nouveau. Cette augmentation est 
due { l’augmentation de l’intensité dans le canal à la fin de la propagation du front, au 
niveau de la sortie de la source. L’émission { 584 nm ne semble pas augmenter au niveau 
du canal à la fin de la propagation du front. 
Ces deux émissions lumineuses atteignent des maxima d’intensité { une fréquence, 
comprise entre 11 et 14 MHz, proche des oscillations du signal de tension à 15 MHz. Il 
est probable que les oscillations observées sur les profils des émissions du néon soient 
dues à celles du signal de tension. Ces résultats suggèrent que les niveaux supérieurs de 
ces deux transitions (2p5 3p [1/2]0 pour 584 nm et 2p5 3p [1/2]1 pour 703 nm) sont 
peuplés, au moins partiellement, par impact électronique au niveau de la tête du 
streamer. 
L’émission de N2 (Figure 4-27 (c)) est observée à partir de 40 ns, elle augmente 
lentement jusqu’{ 600 ns puis rapidement après. Elle atteint sa valeur maximale à 1000 
ns puis décroît rapidement. L’émission au niveau du front disparaît à environ 1580 ns. 
L’émission de N2+ (Figure 4-27 (d)) est détectée à partir de 310 ns, son intensité 
augmente lentement jusqu’{ 600 ns et rapidement au-delà. La valeur maximale de 
l’intensité est atteinte { 910 ns. L’intensité diminue ensuite rapidement. A 1450 ns 
l’émission n’est plus visible au niveau du front mais reste visible dans le canal, elle est de 
faible intensité. 
Les émissions de N2 et N2+ suivent un profil similaire. De plus, leurs profils semblent 
moins marqués par les oscillations de la tension que ceux du néon et il est probable que 
les mécanismes d’excitation et d’ionisation par impact électronique ne soit pas 
majoritaire dans le peuplement des niveaux supérieurs de N2 et N2+. Nous avons vu 
précédemment que tous les deux peuvent être produits à partir de N2+ dans l’état X 2∑g+, 
lui-même peuplé par ionisation Penning lors de collisions de N2 avec les métastables de 
néon [17]. N2+ (X 2∑g+) peut être excité vers le niveau B 2∑u+ lors d’impact électronique, 
dont résulte ensuite la désexcitation radiative que nous observons à 390 nm pour N2+ 
[17]. N2+ (X 2∑g+) peut également se recombiner avec un électron ou faire un transfert de 
charge avec une molécule du mélange, ce qui donne N2 (C 3Πu), que nous observons via 
la transition à 380 nm de N2 [18]. 
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L’intensité lumineuse de l’oxygène (Figure 4-27 (e)) apparaît dès 100 ns. Elle augmente 
lentement jusqu’{ 600 ns et rapidement au-del{. L’intensité lumineuse atteint sa valeur 
maximale { 1000 ns. A 1530 ns l’émission au niveau de la tête du streamer a disparu 
mais les émissions persistent dans le canal { l’arrière du front elles représentent encore 
12 % de la valeur maximale à 1800 ns. Cette longévité plus importante de l’émission de 
l’oxygène peut provenir des mécanismes d’attachement dissociatif de la molécule de 
dioxygène avec des électrons de faibles énergies présents dans le canal [6]. De plus les 
émissions de l’azote et de l’oxygène semblent moins influencées par les variations du 
signal de tension. 
II-3-1-3 Evolution spatio-temporelle des premiers instants de la décharge dans 
l’air 
Nous nous sommes intéressés aux distributions spatio-temporelles des espèces sur les 
14 premiers millimètres parcourus par le streamer dans l’air. Cela a permis de visualiser 
la répartition de chaque espèce au sein du streamer au cours des premières étapes de sa 
propagation. La Figure 4-28 présente les images des émissions de Ne (584 nm et 
703 nm), N2, N2+ et O. 
Ces images n’ont pas été enregistrées le même jour, ce qui provoque de légers décalages 
temporels entre les émissions observées, cependant cela n’altère en rien l’observation 
de la propagation du streamer. Ces images ont été choisies afin de correspondre aux 
mêmes étapes de la propagation. Les images obtenues sans filtre ont également été 
ajoutées à titre comparatif. 
En fonction de l’espèce suivie, la répartition de son émission lumineuse au sein du 
streamer diffère. Les émissions du néon à 584 nm et 703 nm évoluent de façon similaire. 
Leurs émissions se situent majoritairement au niveau de la tête du streamer et elles 
suivent la même évolution que l’émission totale (obtenue sans filtre). En sortie de source 
elles adoptent une forme ovale de petite dimension radiale, 0,3 mm pour l’émission { 
703 nm et 0,2 pour 584 nm à respectivement 330 ns et 350 ns. Après quelques 
millimètres, le front d’ionisation s’élargit et change de forme, cette étape est visible sur 
les images à 440 ns pour 703 nm et 490 ns pour 584 nm. Les émissions adoptent une 
forme de croissant qu’elles conservent au cours de la propagation du streamer (images à 
550 ns et 660 ns pour 703 nm et à 600 ns et 710 ns pour 584 nm). Au bout de la zone 
observée, après 10 { 12 mm, le croissant se déforme et l’intensité maximale se déplace 
vers les bords, hauts et bas du front. 
Les distributions spatio-temporelles du premier système négatif et du second système 
positif de l’azote présentent des évolutions similaires. Leurs émissions sont faibles et 
diffuses jusqu’{ environ 500 ns, au-delà leurs intensités respectives augmentent et 
adoptent une forme ovale, qu’elles conservent sur toute la zone observée. Ces espèces 
semblent localisées majoritairement à proximité de la tête du streamer au cours de sa 
propagation. Il est à noter que les émissions d’azote semblent augmenter 
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approximativement au même moment que le changement de forme du néon (soit au 
même moment soit juste après). 
 
 
Figure 4-28 : images des émissions lumineuses sans filtre et avec filtre pour : Ne à 703 et 584 nm, N2 à 380 nm, 
N2+ à 390 nm et O à 777 nm, à différents instants de la propagation du streamer positif généré à 1400 V avec 
un débit de 2,3 L.min-1. Le temps d’exposition est de 10 ns. L'intensité est normalisée pour chaque image. 
 
Sur les images correspondant { l’oxygène, son émission semble répartie sur toute la 
longueur du streamer. Au début de la propagation du streamer dans l’air, son émission 
est concentrée dans un canal de faible diamètre, 0,3 mm à 370 ns. Après quelques 
millimètres, le canal se déforme et s’élargit. Ce changement est illustré sur l’image à 
480 ns. Sur les images à 590 ns, 720 ns et 830 ns, l’émission de l’oxygène est intense au 
niveau de la tête du streamer mais reste également très présente dans le canal. Il est à 
noter que l’intensité maximale de l’oxygène { l’avant du front adopte pendant quelques 
dizaines de nanosecondes la forme de croissant, visible sur l’image { 720 ns.  
La répartition de l’oxygène dans le canal { l’arrière du front tend { confirmer l’hypothèse 
selon laquelle il résulte de la dissociation de O2 par les électrons de faible énergie 
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présents dans le canal [6]. L’émission de l’oxygène dans le canal se produit après le 
passage du front. 
D’autre part, l’évolution de l’oxygène semble suivre celle du néon. Le diamètre du canal 
observé à 370 ns correspond aux dimensions des émissions du néon avant le 
changement de forme. De plus, l’élargissement de l’émission d’oxygène semble se 
produire sur la même plage temporelle que le changement vers la forme de croissant du 
néon.  
A partir de ces résultats, il semble que le changement de forme des émissions du néon, 
celui de l’oxygène et l’apparition des émissions d’azote soient liés. Il n’est cependant pas 
possible de déterminer dans quel ordre ils se produisent.  
II-3-1-4 Vue de face 
L’imagerie filtrée a également été utilisée pour observer la décharge vue de face pour les 
deux longueurs d’onde du néon et pour celle de la molécule d’azote. Des images 
enregistrées à différents instants de la propagation du streamer apparaissent sur la 
Figure 4-29. Des images obtenues sans filtre sont également montrées à titre comparatif. 
 
 
Figure 4-29 : images de la décharge vue de face pour les émissions de Ne à 703 nm et 584 nm, N2  à 380 nm 
ainsi que celles obtenues sans filtre. Les images sont prises à différents instants de la propagation du 
streamer positif ; pour une tension de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1. 
La sortie du streamer dans l’air a été évaluée { environ 200 ns. Au début de la 
propagation, les émissions du néon apparaissent sous la forme d’un disque de faible 
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diamètre (image à 360 ns). Ce disque correspond au front ovale de petite dimension 
observé de profil dans les premiers instants qui suivent la sortie du streamer dans l’air 
(Figure 4-28 : images à 370 ns sans filtre, { 330 ns pour l’émission { 703 nm et { 350 ns 
pour l’émission { 584 nm). L’émission de N2 est quant { elle diffuse sur l’image { 360 ns. 
Les émissions évoluent ensuite pour adopter une forme d’arc de cercle. Ce changement 
se produit à différents instants en fonction de la longueur d’onde. Il est visible sur les 
images { 610 ns pour l’émission de Ne à 584 nm et pour celle de N2. Il se produit plus 
tard pour l’émission { 703 nm de Ne, il est visible sur l’image { 860 ns. Le rayon de 
courbure de l’arc de cercle diminue au cours du temps (images { 860 et 1110 ns).  
A 1360 ns, les émissions à 584 nm du néon et { 380 nm de l’azote présentent une forme 
oblongue alors que l’émission { 703 nm est devenue diffuse. 
II-3-2 La décharge en alternance négative 
Les mêmes mesures que celles effectuées pour l’alternance positive ont été reproduites 
pour l’alternance négative. 
II-3-2-1 Décharge intégrée sur la demi-période 
Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés à la distribution spatiale des 
différentes longueurs d’onde, intégrée sur la demi-période négative. Ces résultats 
permettent une observation de la propagation du streamer négatif et des émissions qui 
en résultent.  
Le déclenchement de la caméra a été décalé de 25 µs par rapport au front de montée du 
signal de synchronisation. Les images obtenues pour les différentes longueurs d’onde 
étudiées sont présentées sur la Figure 4-30. Ces images sont intégrées sur 25 µs. A 
l’extrémité gauche des images se trouve la sortie de la source. Sur ces résultats le canal 
s’étend sur 17 mm. 
Les émissions du néon, de l’oxygène et de l’ion d’azote sont maximales { proximité 
directe de la sortie de la source. Les intensités lumineuses du néon et de l’ion d’azote 
diminuent rapidement le long de l’axe de propagation du jet. L’oxygène apparaît réparti 
de façon homogène sur pratiquement toute la longueur de la plume. 
L’émission de la molécule d’azote présente une répartition différente. Cette émission 
augmente le long de l’axe z, atteint sa valeur maximale { 8,5 mm de la source et reste 
très intense sur 5 mm avant de décroître rapidement { l’extrémité du jet. 
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Figure 4-30 : images filtrées en longueur d'onde de la décharge, intégrées sur la demi-période négative à 
1400 V et 2,3 L.min-1. Les espèces suivies sont le Ne à 703 nm et 584 nm, N2 à 380 nm, N2+ à 390 nm et O à 
777 nm ; temps d’exposition de 25 µs. 
 
II-3-2-2 Evolution temporelle des espèces sur l’ensemble de la plume  
Dans un second temps, nous nous sommes intéressés à l’évolution temporelles des 
émissions de Ne, N2, N2+ et O durant l’alternance négative. Les résultats obtenus sont 
présentés sur la Figure 4-31. Sur ces images le streamer se propage sur 17 mm en près 
de 720 ns (entre 60 ns et 780 ns). 
Les profils obtenus se regroupent suivant deux catégories. Les profils sur lesquels 
l’intensité présente des maxima locaux périodiques : le néon (a) et (b), la molécule 
d’azote (c) et l’ion d’azote (d). Et le profil de l’oxygène (e) sur lequel les oscillations sont 
nettement moins marquées. 
Les oscillations de l’intensité, observées sur les profils (a) { (d), se produisent { une 
fréquence comprise entre 11 MHz et 13 MHz et les oscillations du signal de tension à 
une fréquence de 15 MHz. Il apparaît que les intensités de Ne, N2 et N2+ sont modulées 
par les variations du signal de tension. Ces résultats suggèrent que les niveaux 
supérieurs de ces transitions (2p5 3p [1/2]0  pour le néon à 584 nm, 2p5 3p [1/2]1  pour 
le néon à 703 nm, C 3Πu pour N2 et B 2∑u+ pour N2+) sont majoritairement peuplés par 
impact électronique. 
Les émissions de Ne à 703 nm, N2 et N2+ présentent tous une augmentation de leurs 
intensités respectives entre 1000 ns et 1500 ns (pour N2+ d’autres augmentations 
successives sont également observées plus tard). Il s’agit de l’intensité dans le canal qui 
augmente { partir de la sortie de la source. Une légère augmentation de l’intensité est 
également visible sur le profil de la transition à 584 nm du néon, mais celle-ci se produit 
plus tôt, atteignant un maximum local à 950 ns et elle est de faible amplitude. 
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Figure 4-31 : intensités lumineuse de Ne à 703 nm(a) et 584 nm (b), N2  à 380 nm (c), N2+ à 390 nm (d) et O à 
777 nm (e) en fonction du temps, pour l’alternance positive { 1400 V et 2,3 L.min-1. Les intensités sont 
normalisées par rapport au maximum de chaque espèce. Les valeurs en rouge indiquent l’accumulation 
utilisée avec chaque filtre. 
 
Le profil de l’oxygène apparaît moins influencé par les variations du signal de tension 
que les autres. Les oscillations observées sont moins marquées que sur les autres profils. 
La décroissance de son émission est également plus lente. Après 3000 ns, l’intensité 
lumineuse de l’oxygène dans le canal représente encore 16 % de sa valeur maximale. 
Comme lors de l’alternance positive, il est probable que l’oxygène observé en fin de 
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décharge est majoritairement dû à des collisions avec des électrons de faibles énergies 
présents dans le canal (attachement dissociatif). 
Notons que contrairement au streamer positif, toutes les émissions sont détectées dès la 
sortie du streamer négatif dans l’air, { 60 ns. 
II-3-2-3 Evolution spatio-temporelle des espèces sur les premiers instants de la 
propagation 
Nous nous sommes ensuite intéressés à la répartition de ces espèces lors des premiers 
instants de la propagation du streamer négatif. Les résultats zoomés sur les 14 
millimètres après la sortie de la source sont montrés sur la Figure 4-32. Afin de faire 
abstraction des oscillations de l’intensité, pour chaque série les images choisies 
correspondent aux pics d’émission lumineuse. L’extrémité du canal atteint le bord de la 
zone observée après 600 ns { 650 ns selon l’espèce. Les résultats obtenus sans filtre ont 
été ajoutés à titre comparatif. 
 
 
Figure 4-32 : images des émissions lumineuses sans filtre et avec filtre pour : Ne à 703 et 584 nm, N2 à 380 nm, 
N2+ à 390 nm et O à 777 nm, à différents instants de la propagation du streamer négatif généré à 1400 V avec 
un débit de 2,3 L.min-1. Le temps d’exposition est de 10 ns. L'intensité est normalisée pour chaque image. 
 
Selon l’espèce observée, son émission n’est par répartie de la même façon dans le 
streamer négatif. Les émissions du néon sont réparties tout le long du canal avec une 
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intensité maximale située entre le milieu et son extrémité, cependant la différence 
d’intensité reste faible entre ce maximum et le reste du canal.  
L’oxygène apparaît également dans tout le canal et ce tout du long de sa propagation. A 
l’inverse des autres espèces, son intensité maximale n’est pas située vers la tête du 
streamer mais semble répartie de façon uniforme sur toute sa longueur. La répartition 
de l’oxygène dans tout le canal ainsi que son évolution indépendante des oscillations du 
signal de tension (visible sur la Figure 4-31) suggèrent que son mécanisme de 
peuplement est lié à des espèces déjà existantes dans le canal. Comme vu précédemment 
sa présence, qui perdure au-delà des autres espèces, suggère que, comme pour la 
décharge positive, l’oxygène observé provient de collisions avec des électrons de faible 
énergie situés dans le canal conducteur. 
Les images obtenues pour N2 et N2+ présentent des distributions spatio-temporelles 
quasi-identiques dans la région observée. Au début de la propagation les intensités 
maximales semblent localisées sur les bords extérieurs du canal, celles-ci sont surtout 
visibles sur le bord inférieur (images à 270 ns et 450 ns). 
Ces résultats sont en accord avec la forme annulaire prévue par Naidis par simulation 
pour un streamer négatif se propageant dans un jet d’hélium dans l’air [13]. Lors de la 
propagation du streamer, ces intensités maximales situées sur les bords du canal se 
rejoignent, l’émission devient alors maximale au centre et { l’avant du canal (image { 
630 ns). La majeure partie de l’émission provient alors de la partie avant du streamer. Le 
canal situé à l’arrière n’est pratiquement plus visible. Contrairement { l’alternance 
positive, le front alors observé présente une forme oblongue répartie sur quelques 
millimètres.  
II-3-2-4 Vue de face 
Nous avons observé la propagation du streamer négatif vue de face en fonction des 
longueurs d’onde du néon et de l’azote moléculaire. Les images sont prises à différents 
instants de la propagation du streamer et sont présentées sur la Figure 4-33. Les images 
obtenues sans filtre ont été ajoutées à titre comparatif. 
En accord avec les résultats observés précédemment, l’amorce de la décharge dans l’air 
est évaluée { t = 70 ns. Cependant, pour s’assurer de bien observer la propagation dans 
l’air, les premières images présentées correspondent { t = 150 ns. 
Les émissions du néon suivent des évolutions similaires. Leurs émissions adoptent la 
forme d’un disque ou d’un anneau entre 210 ns et 550 ns (images { 450 ns). L’émission 
est concentrée sur la droite du motif. Il est difficile d’estimer s’il s’agit plus d’un disque 
ou d’un anneau, l’émission restant assez diffuse. 
Au-del{ de 550 ns, l’intensité du côté droit augmente et le premier motif change (images 
{ 750 ns). L’émission adopte alors la forme d’un disque de faible diamètre qui s’estompe 
progressivement (images à 1050 ns et 1350 ns). Il est { noter que sur l’image { 1050 ns, 
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l’émission à 584 nm présente une émission élevée de forme annulaire qui semble se 
trouver dans le plan de la source. 
 
 
Figure 4-33 : images de la décharge vue de face pour les émissions de Ne à 703 nm et 584 nm, et N2  à 380 nm 
ainsi que celles obtenues sans filtre. Les images sont prises à différents instants de la propagation du 
streamer négatif ; pour une tension de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1. 
 
Les émissions de l’azote moléculaire présentent, quant { elles, une forme annulaire 
durant pratiquement toute la propagation du canal. Cette forme est observée dès la 
sortie de la source. Son diamètre diminue au cours de la propagation (images à 150 ns, 
450 ns et 750 ns) et { près de 900 ns l’anneau se referme, l’émission adopte la forme 
d’un disque de faible diamètre (image 1050 ns).  
II-4 SPECTRE DE MASSE DE LA DECHARGE DANS L’AIR 
Comme pour l’hélium, les ions créés dans l’air par la plume de néon ont été étudiés à 
l’aide du spectromètre de masse. Le spectromètre a été placé face { la source, comme 
décrit dans le chapitre 2. La Figure 4-34 présente les spectres obtenus pour chacun des 
modes, positif et négatif, permettant respectivement d’observer les ions positifs et 
négatifs. 
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Figure 4-34 : spectres de masse du plasma dans l'air pour les modes positif (a) et négatif (b) ; la tension 
appliquée est de 1400 V et le débit de 2,3 L.min-1. 
 
Pour chaque mode, nous avons identifié différents ions. Sur le spectre positif (Figure 
4-34 (a)), nous avons observé la présence des clusters d’eau H3O+ et (H2O)2H+ 
(respectivement m/z = 19 et m/z = 37), de l’ion nitrosonium NO+ (m/z = 30) et de l’ion 
moléculaire d’oxygène (m/z = 32) et dans une moindre mesure des ions d’eau et de 
dioxyde de carbone (respectivement m/z = 18 et m/z = 44). 
D’autre part, comme pour l’hélium, l’ion N2+ n’est pas détecté sur les spectres de masse 
bien que sa présence dans la plume ait été confirmée par spectroscopie optique. Cette 
absence s’explique par le fait que la distance entre la source et le TOF-MS est de 
plusieurs centimètres et l’ion N2+ peut être quenché par différentes espèces de l’air. Il 
dispose d’une énergie suffisante (E ≥ 15,6 eV) pour ioniser par transfert de charge des 
molécules ambiantes telles que CO2 (Ei = 13,8 eV), NO (Ei = 9,3 eV), O2 (Ei = 12,1 eV), 
H2O (Ei = 12,6 eV). 
Par ailleurs, nous observons la présence de clusters d’eau protonés. Ces espèces ont été 
identifiées par différents auteurs comme primordiales dans les sources d’ionisation 
chimique à pression atmosphérique, APCI [19]–[21]. Elles participent { l’ionisation des 
composés organiques par transfert de proton (ou de molécule d’eau dans le cas de 
clusters d’ordres supérieurs ou égaux { 3). 
Le spectre représenté Figure 4-34 (b) révèle la présence de différents ions négatifs. Le 
spectre est largement dominé par le pic de l’ion nitrate NO3- de rapport m/z = 62. Par 
conséquent l'échelle a été modifiée afin de permettre l’observation d’autres pics de 
moindre intensité. Les ions superoxyde O2- (m/z = 32), et l’ion nitrite NO2- (m/z = 46) 
sont ainsi clairement identifiables. 
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III – CONCLUSION 
Dans ce chapitre, l’étude s’est concentrée sur le jet de plasma obtenu avec le néon 
comme gaz de décharge.  
La première partie a permis d'aborder la caractérisation du jet. La longueur de la plume 
a été étudiée pour différentes conditions de débits et de tensions { l’aide d’un appareil 
photo. Il est apparu que la plume de néon, comme celle de l’hélium, est un phénomène 
de nature électrique. Sa longueur augmente avec la tension appliquée. Les conditions 
imposées par l’hydrodynamique du mélange néon-air sont également primordiales 
puisque c’est dans les conditions imposées par ce canal formé par le mélange que le 
plasma se propage.  
Ensuite, grâce à la caméra ICCD, les deux décharges se produisant lors de chacune des 
alternances de la tension ont été étudiées de façon indépendante. Il est apparu, { l’instar 
de l’hélium, que la décharge positive se propage de façon similaire { un streamer positif 
et la décharge négative comme un streamer négatif. Lors de l’alternance positive, il est 
apparu que le front d’ionisation du streamer positif change de forme lors de sa 
propagation, phénomène qui n’avait pas été observé avec l’hélium. 
Il est également apparu que les variations du signal de tension influencent l’intensité du 
streamer lors de sa propagation mais ne semblent pas influencer sa vitesse. Nous avons 
également étudié l’influence de la tension et du débit sur la propagation du streamer 
positif. Pour l’alternance négative la propagation du streamer négatif a été faite pour un 
couple débit-tension unique. Contrairement au positif, pour le streamer négatif, les 
résultats ont montré la répercussion des variations du signal de tension sur les profils 
d’intensité et de vitesse. Pour compléter l’étude de la plume sur la période entière, des 
images enregistrées entre les deux décharges ont été observées. Il est apparu qu’un 
canal ionisé reste présent au cours de la période. Il ne disparaît pas d’une alternance { 
l’autre ce qui suggère que les streamers se propagent dans un milieu pré-ionisé. 
Dans un second temps, nous nous sommes consacrés { l’étude des espèces excitées et 
ionisées présentes dans la plume. Un spectromètre optique a d’abord été utilisé afin 
d’identifier les espèces radiatives puis, pour suivre les distributions spatiales de ces 
espèces le long du jet pour différentes conditions de débit et de tension. Il est apparu 
que l’augmentation de la tension permet majoritairement d’augmenter l’intensité des 
espèces, et donc les quantités produites. L’augmentation du débit, tant que l’écoulement 
reste laminaire, permet d’élargir les zones de répartition des espèces. 
Afin de compléter l’étude de l’évolution des espèces dans la plume, la caméra ICCD a été 
utilisée munie de filtres afin de suivre l’évolution spatio-temporelle des émissions 
lumineuses du néon, la molécule d’azote, l’ion d’azote et l’oxygène indépendamment 
pour chacune des deux alternances. Certains des mécanismes intervenant dans la 
production de ces espèces ont pu être identifiés.  
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Enfin, nous avons utilisé le spectromètre de masse comme outil de diagnostic afin 
d’identifier les ions créés dans l’air par la plume. 
Le néon s’est révélé être un gaz prometteur, et ce, bien que l’énergie de ses métastables 
soit inférieure { celle des métastables de l’hélium. Les mêmes espèces radiatives que 
celles observées avec l’hélium ont été identifiées avec le néon comme gaz de décharge 
par spectroscopie optique. De plus, les spectres de masse ont révélé la présence des 
mêmes ions créés dans l’air. L’importance de ces résultats réside particulièrement en 
l’observation de clusters d’eau qui sont reconnus comme jouant un rôle majeur dans les 
processus d’ionisation des sources APCI (Atmospheric Pressure Chemical Ionization). 
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CHAPITRE 5 :  COUPLAGE ENTRE LA SOURCE ET LE 
TOF-MS : APPLICATION POUR LA CHIMIE ANALYTIQUE 
 
Dans les chapitres précédents, l’étude de notre source plasma { pression atmosphérique 
a été menée pour deux gaz de décharge (hélium et néon) et pour différentes conditions 
de débits et de tensions. Nous avons vu que le plasma interagissait avec son 
environnement permettant ainsi la production d’espèces excitées et ionisées issues des 
espèces de l’air ambiant et du gaz de décharge utilisé.  
Le spectromètre de masse à temps de vol employé dans nos expériences dispose dans sa 
version commercialisée d’une source d’ionisation au polonium. Rappelons que l’objectif 
final de cette thèse consiste à coupler le spectromètre de masse avec notre source afin 
d'évaluer l’efficacité de celle-ci comme source d’ionisation alternative { la source 
radioactive. Dans notre dispositif, la source polonium a donc été retirée. Dans ce 
chapitre, nous présentons les résultats préliminaires du couplage de notre source avec 
notre spectromètre de masse à temps de vol (TOF-MS) équipé d'une interface pour un 
fonctionnement à pression atmosphérique (Figure 5-1). 
 
 
Figure 5-1 : spectromètre de masse à temps de vol équipé d'une interface pour fonctionner à pression 
atmosphérique (TOFWERK - http://www.tofwerk.com/api/). 
 
Pour chaque gaz nous avons choisi un couple tension-débit, 2000 V et 2,3 L.min-1 pour 
l’hélium et 1400 V et 2,3 L.min-1 pour le néon. Dans un premier temps nous étudierons 
Chapitre 5 : Couplage entre la source et le TOF-MS 
 
164 
 
l’influence de la distance entre la sortie de la source et l'entrée du TOF-MS sur la 
quantité d’ions détectés pour chacun de ces deux gaz. Dans un second temps, nous 
discuterons de la capacité de la source à ioniser des échantillons volatils. Enfin, nous 
présenterons le dispositif mis en place afin de mener une première étude quantitative 
sur un échantillon volatil. 
 
I – L’INFLUENCE DE LA DISTANCE SUR LE COUPLAGE 
Dans les chapitres précédents, nous avons identifié différents ions, positifs et négatifs, 
créés par le plasma dans l’air. Dans cette partie, la source est toujours placée face au 
spectromètre de masse, comme décrit dans le chapitre 2. Nous faisons varier la distance 
entre la sortie de la source et l'entrée du TOF-MS afin d’étudier son influence sur le 
nombre d’ions par extraction obtenus pour les espèces identifiées. Le spectromètre 
enregistre des spectres à une fréquence de 40 kHz et indique ensuite les valeurs 
moyennées. Nous avons enregistré des spectres sur 100 s et nous avons moyenné le 
nombre d’ions détectés pour chacune des espèces sélectionnées. 
I-1 LE CAS DE L’HELIUM 
Pour l’hélium, l’influence de la distance sur le nombre d’ions détectés a été réalisée pour 
le mode positif. Les résultats obtenus pour les ions positifs sont présentés sur la Figure 
5-2. A la position 0 (distance nulle), l’extrémité de la source se trouve { l’entrée de l’IMR 
(chambre d’entrée) du spectromètre. Nous augmentons ensuite la distance en nous 
éloignant jusqu’{ ce que le bout du diélectrique se trouve { 60 mm de l’entrée de l’IMR. 
 
 
Figure 5-2 : nombre d'ions par extraction en fonction de la distance entre la source et le TOF-MS pour 
différents ions détectés en mode positif ; avec l’hélium comme gaz de décharge pour une tension de 2000 V et 
un débit de 2,3 L.min-1. 
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Le nombre d’ions par extraction détectés diminue lorsque la distance augmente. Après 
18 mm, les quantités des ions suivis ont toutes diminué d'au moins 50 %. Entre 45 mm 
et 60 mm le nombre d’ions détectés évolue peu et la distance est telle que la détection 
devient délicate. A la position 0, la plume se trouve entièrement dans l’IMR, elle est 
« protégée » par les parois de la chambre et l'interface (notamment le pompage) favorise 
l’accession des ions { l’intérieur du TOF-MS. Lorsque la distance augmente, la plume sort 
de l’IMR et se trouve davantage exposée aux conditions ambiantes. Les processus de 
pertes augmentent et les chances pour les ions de parvenir { l’intérieur du spectromètre 
et d'être détectés diminuent. Notons qu’{ 60 mm, alors que le bout de la plume de 
plasma est distant d’environ 30 mm de l’entrée de l’IMR, nous détectons encore 
quelques ions positifs créés dans l’air.  
Pour l’hélium, l’influence de la distance sur le nombre d’ions détectés pour le mode 
négatif n’a pas pu être caractérisée. Ceci est lié { un problème de rayonnement de notre 
alimentation qui a perturbé le fonctionnement du spectromètre de masse, notamment 
du système d'acquisition des spectres. Ces problèmes ont été récurrents dans le cadre 
des expériences menées avec l’hélium qui nécessite une tension de claquage plus élevée 
que le néon. C’est également pour cette raison que, dans cette partie, les mesures avec 
l’hélium ont été effectuées { 2000 V et non 2400 V comme dans le reste des expériences. 
I-2 LE CAS DU NEON 
Pour le néon, nous avons étudié l’influence de la distance pour les deux modes 
d’utilisation du spectromètre de masse. La Figure 5-3 présente le nombre d’ions par 
extraction obtenu pour les ions positifs (à gauche) et négatifs (à droite) en fonction de la 
distance entre l’entrée de l’IMR et la sortie de la source.  
 
 
Figure 5-3 : nombre d'ions par extraction en fonction de la distance pour différents ions détectés par le 
spectromètre de masse en mode positif (à gauche) et négatif (à droite) ; avec le néon comme gaz de décharge, 
pour une tension de 1400 V et un débit de 2,3 L.min-1. La valeur du pic de NO3- a été divisée par 20. 
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Dans un premier temps, nous observons que dans le mode positif les quantités d’ions 
détectés sont du même ordre de grandeur que celles observées avec l’hélium. Le néon 
apparaît même un peu plus efficace à ioniser les espèces de l’air que l’hélium dans nos 
conditions.  
D’autre part, nous observons, dans les deux modes, que le nombre d’ions détectés 
décroît lorsque la distance augmente. Cependant, cette diminution diffère selon les deux 
modes d’utilisation et en fonction des différentes espèces. Dans le mode positif, hormis 
le pic d’H2O+ (m/z = 18) qui est faible et diminue de façon linéaire jusqu’{ 45 mm, les 
autres pics évoluent peu entre 0 et 18 mm. Certains augmentent même légèrement à 
9 mm, comme H3O+, NO+, (H2O)2H+ et CO2+. La diminution s’accentue ensuite à partir de 
18 mm. Entre 27 mm et 36 mm tous les ions voient leurs nombres divisés par deux, puis 
de 45 mm à 60 mm la décroissance s’atténue. Dans le mode négatif, les quantités d’ions 
détectés diminuent quasi-linéairement avec la distance jusqu’{ 45 mm.  
A l’instar de l’hélium, cette décroissance liée { la distance s’explique par l’augmentation 
des processus de pertes pouvant se produire avant que les ions atteignent l’intérieur du 
spectromètre. De plus, ici encore, nous notons qu’{ 60 mm, soit près de 40 mm séparant 
le bout de la plume obtenue avec le néon de l’entrée de l’IMR, quelques ions créés par le 
plasma dans l’air sont encore détectés par le TOF-MS que ce soit dans le mode positif ou 
négatif. 
Quel que soit le gaz utilisé pour initier la décharge, la distance séparant la source du 
spectromètre de masse à temps de vol joue un rôle majeur dans la détection. Nous avons 
bien entendu tenu compte de ce travail pour le choix de la distance lors des tests 
analytiques. Ces résultats ont également démontré que le néon était un bon candidat 
pour l'ionisation, dans des quantités au moins équivalentes à celles obtenues avec 
l’hélium. 
II – LES PREMIERS TESTS  
Afin d’évaluer la capacité de la source { ioniser des échantillons, nous avons effectué une 
première série de tests avec des analytes volatils, plus faciles à ioniser car déjà en phase 
gazeuse. Les échantillons étudiés sont tous des solvants. Il s’agit de l’éthanol, l’acétone, le 
diéthyl éther, le toluène et le chloroforme (trichlorométhane). Ce sont des molécules 
simples dont la masse moléculaire n’excède pas 118 Da (chloroforme, masse mono-
isotopique). Les différents échantillons ont été testés dans les modes positif et négatif. 
Le dispositif employé a été décrit dans le chapitre 2. Il consiste à placer les échantillons 
dans une coupelle située sous la plume plasma afin que les éléments volatils atteignent 
directement le plasma. La distance séparant la source du TOF-MS est de 18 mm. 
II – 1 LE CAS DE L’HELIUM 
La Figure 5-4 présente les spectres de masse enregistrés dans le mode positif pour les 
différents échantillons testés ainsi que celui obtenu dans l’air seul. Les pics d’intérêt ont 
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été indiqués, la notation M se réfère { la molécule de l’analyte observé. Nous rappelons 
que les ions observés dans l’air sans échantillon pour le mode positif sont : H2O+, H3O+, 
NO+, O2+, (H2O)2H+ et CO2+. 
 
Figure 5-4 : spectres de masse obtenus dans l'air, avec et sans échantillon, en mode positif. Le gaz de décharge 
est l'hélium ; tension appliquée de 2000 V et un débit de 2,3 L.min-1. 
 
Le Tableau 5-1 résume les résultats obtenus. Pour chacun des échantillons, sa formule 
chimique, sa masse moléculaire, les pics observés et son affinité protonique sont 
indiqués. 
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Echantillons Formule 
chimique 
Masse (Da) Pics observés m/z (Th) AP (kJ.mol-1) 
Ethanol C2H6O 46 (M+H)+ ; (2M+H)+ 47 ; 93 776 [1] 
Acétone C3H6O 58 (M+H)+ ; (M+H2O)+ ; 
(2M+H)+ 
59 ; 76 ;  
117 
812 [1] 
Diéthyl éther C4H10O 74 (M+H)+ ; (2M+H)+ 75 ; 149 838 [2] 
Toluène C7H8 92 (M-H)+ ; M+ ;  
(M+H)+ 
91 ; 92 ; 
93 
794 [3] 
Choroforme CHCl3 118* CH35Cl2+ ; CH37Cl35Cl+ 83 ; 85 660 [4] 
Eau H2O    694 [4] 
Cluster d’eau (H2O)2    831 [4] 
Tableau 5-1 : résumé des résultats des différents échantillons pour le mode positif. (*) correspond à la masse 
moléculaire mono-isotopique. (AP) correspond { l’affinité protonique. Les affinités protoniques de l’eau et du 
cluster d’ordre 2 ont également été ajoutées. 
 
Les résultats rendent compte de deux comportements différents : les molécules qui 
n’ont pas subi de fragmentation et une molécule qui a subi une fragmentation 
(chloroforme). 
Les molécules non fragmentées sont celles de l’éthanol, l’acétone, le diéthyl éther et le 
toluène. Pour ces espèces, nous observons un pic à (M+H)+ correspondant { l’ion 
moléculaire protoné. L’éthanol, l’acétone et le diéthyl éther présentent également un pic 
à (2M+H)+ représentant leurs dimères protonés respectifs. 
Dans le cas de l’acétone, il apparaît aussi un pic pour (M+H2O)+, indiquant le transfert 
d’une molécule d’eau { la molécule d’acétone. Le toluène diffère des autres espèces 
puisque, outre le pic de l’ion protoné, les autres pics observés sont M+ et (M-H)+. 
Pour tous ces échantillons, l’apparition de ces pics se produit simultanément avec la 
diminution des pics des ions de l’air : NO+ (m/z = 30), O2+ (m/z = 32), H3O+ (m/z = 19) et 
(H2O)2H+ (m/z = 37). Cela suggère une corrélation entre ces deux phénomènes.  
La diminution des pics relatifs aux clusters d’eau est particulièrement intéressante. En 
effet, de nombreux auteurs évoquent les processus impliquant les clusters d’eau comme 
un mécanisme majeur de l’ionisation des sources APCI (ionisation chimique { pression 
atmosphérique) [1], [4]–[8]. Nicol et al. définissent cette réaction comme le transfert 
d’une molécule d’eau suivant la réaction [8] : 
M + ((H2O)n + H)+ → (M + ((H2O)n-1 + H)+) + H2O 
Cependant Kawai et al définissent que pour les ordres  n = 1 et n = 2, le produit de 
réaction ne comporte aucune molécule d’eau [7]. Le produit (M + H)+ est alors obtenu 
suivant deux types de réaction : 
 
Chapitre 5 : Couplage entre la source et le TOF-MS 
 
169 
 
Directement : 
M + ((H2O)n + H)+ → (M + H)+ + nH2O 
Et indirectement :  
M + ((H2O)n + H)+ → (M + ((H2O)n + H)+) 
          → (M + ((H2O)n-1 + H)+) + H2O 
            → … → (M + H)+ + nH2O 
Un paramètre important est alors l’affinité protonique, plus elle sera élevée plus 
l’analyte capturera efficacement un proton. Les affinités protoniques des différents 
échantillons sont indiquées dans le Tableau 5-1 ainsi que celles relatives à la molécule 
d’eau et au cluster d’eau d’ordre 2, (H2O)2. Il apparaît que toutes les espèces pour 
lesquelles nous observons des ions protonés présentent une affinité protonique plus 
élevée que les agrégats d’eau. Le mécanisme de protonation des molécules d’analytes 
par les clusters d’eau apparaît comme un mécanisme important de l’ionisation de 
certaines molécules avec notre dispositif. 
D’autre part, l’ion C7H8+ observé pour le toluène à m/z = 92, provient probablement 
d’une réaction différente. Il peut s’agir d’un transfert de charge avec les ions de l’air 
présents, NO+ (Ei = 9,3 eV), O2+ (Ei = 12,1 eV), H2O+ (Ei = 12,6 eV), CO2+ (Ei = 13,8 eV). Ils 
disposent tous d’un potentiel d’ionisation suffisamment élevé pour capter un électron 
du toluène (Ei = 8,8 eV). Pour toutes ces espèces, nous observons une diminution de 
leurs pics respectifs lorsque le toluène est analysé avec notre source. Il peut également 
s’agir d’un processus de transfert de charge { partir de N2+ (Ei = 15,6 eV) ou d’ionisation 
Penning par les métastables d’hélium (E = 19,6 eV), bien que ceux-ci ne soient pas 
visibles sur les résultats du spectromètre. Les processus d’ionisation chimique proposés 
sont en accord avec ceux de la littérature [9]–[11]. 
Dans le cas du chloroforme, nous n’observons pas d’ions protonés, mais deux pics { 
m/z = 83 et m/z = 85. Ces pics correspondent au dichlorométhane (CHCl2), c’est-à-dire à 
une molécule de chloroforme (trichlorométhane) qui a perdu un atome de chlore. La 
molécule d’origine a été fragmentée. La présence de deux pics distincts provient des 
isotopes du chlore 35Cl et 37Cl représentant respectivement 76 % et 24 % du chlore 
présent sur Terre. De plus, contrairement aux autres échantillons, les pics relatifs aux 
agrégats d’eau ne diminuent pas lorsque l’analyte est ajouté. Ceci est en accord avec son 
affinité protonique plus basse que celles des molécules d’eau (Tableau 5-1). Le 
chloroforme ne peut pas capter efficacement des protons des clusters d’eau. D’autre 
part, avec l’augmentation des pics m/z = 83 et m/z = 85, nous observons la diminution 
du pic de O2+, ce qui suggère que les mécanismes de création des ions de 
dichlorométhane sont liés à la disparition de O2+ peut être par transfert de charge une 
fois la molécule de chloroforme dissociée. Le potentiel d’ionisation de CHCl2 est de 
11,3 eV contre 12,1 eV pour O2+. 
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Par ailleurs le chlore dissocié de la molécule de chloroforme est observé dans le mode 
négatif avec l’apparition de deux pics : m/z = 35 et m/z = 37, correspondant 
respectivement à 35Cl- et 37Cl-. Ces pics sont visibles sur la Figure 5-5. 
 
 
Figure 5-5 : spectres de masse obtenus dans l'air, avec et sans échantillon de chloroforme, en mode négatif. Le 
gaz de décharge est l'hélium ; tension appliquée de 2000 V et un débit de 2,3 L.min-1. 
 
Sur les spectres obtenus, dans le mode négatif pour les échantillons d’éthanol, d'acétone, 
de diéthyl éther et de toluène, nous n’observons pas l’apparition de nouveaux pics. Les 
pics existants augmentent ou diminuent en fonction de l’échantillon { analyser, 
cependant ces résultats ne sont pas concluants. 
II – 2 LE CAS DU NEON 
Nous avons reproduit les mêmes tests avec la source fonctionnant en présence de néon. 
Pour ces échantillons, des spectres similaires { ceux obtenus avec l’hélium ont été 
observés. Ils sont représentés sur la Figure 5-6 en mode positif et sur la Figure 5-7 en 
mode négatif. Le Tableau 5-2 résume les pics observés. 
 
Echantillons Formule 
chimique 
Masse (Da) Pics observés m/z (Th) 
Ethanol C2H6O 46 (M+H)+ ; (2M+H)+ 47 ; 93 
Acétone C3H6O 58 (M+H)+ ; (M+H2O)+ ; 
(2M+H)+ 
59 ; 76 ;  
117 
Diéthyl éther C4H10O 74 (M+H)+ ; (2M+H)+ 75 ; 149 
Toluène C7H8 92 (M-H)+ ; M+ ;  
(M+H)+ 
91 ; 92 ; 93 
Choroforme CHCl3 118* CH35Cl2+ ; CH37Cl35Cl+ 83 ; 85 
Tableau 5-2 : résumé des résultats des différents échantillons pour le mode positif. (*) correspond à la masse 
moléculaire mono-isotopique. 
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Figure 5-6 : spectres de masse obtenus dans l'air, avec et sans échantillon, en mode positif. Le gaz de décharge 
est le néon, la tension appliquée de 1400 V et le débit de 2,3 L.min-1. 
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Figure 5-7 : spectres de masse obtenus dans l'air, avec et sans échantillon de chloroforme, en mode négatif. Le 
gaz de décharge est le néon, la tension appliquée de 1400 V et le débit de 2,3 L.min-1. 
 
Nous observons exactement les mêmes pics qu’avec l’hélium. De plus, ces pics 
s’accompagnent des mêmes variations des pics de l’air que dans le cas de l’hélium. Lors 
de l’augmentation des pics d’éthanol, d'acétone, de diéthyl éther et de toluène les pics de 
O2+, NO+, H3O+, et (H2O)2H+ diminuent. En présence du chloroforme seul le pic de O2+ 
diminue significativement. Il est probable que les mécanismes impliqués soient 
communs quel que soit le gaz utilisé. Il est { préciser que les quantités d’ions par 
extraction obtenues avec le néon sont au moins équivalentes à celles obtenues avec 
l’hélium. 
Le plasma initié dans le néon apparaît tout aussi efficace que l’hélium { ioniser ces 
échantillons. Sa faible tension de claquage et ses capacités d’ionisation des échantillons 
volatils en font une alternative intéressante pour les applications de chimie analytique. 
 
III – ANALYSE QUANTITATIVE 
Nous avons ensuite cherché { quantifier l'analyse d’un de ces échantillons. Nous avons 
mis en place un dispositif permettant d’injecter l’échantillon de façon continue autour de 
la plume de plasma. Le dispositif ainsi que le protocole ont été décrits dans le chapitre 2. 
Des échantillons de différentes concentrations sont placés, à tour de rôle, dans un flux 
d’azote { 200 mL.min-1. Les spectres sont enregistrés durant 5 minutes et le nombre 
d’ions par extraction est moyenné sur cette durée. A partir de ces résultats, nous avons 
tracé une courbe de calibration. 
L’échantillon étudié est l’éthanol (pureté > 99 %). Ces expériences ont été menées avec 
le néon, ce dernier ayant démontré sa capacité à ioniser les échantillons volatils. Les 
courbes de calibration ont été tracées pour l’ion protoné (m/z = 47) et le dimère protoné 
(m/z = 93). Elles apparaissent sur la Figure 5-8. 
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Figure 5-8 : courbes de calibration de l’éthanol en mode positif, pour les pics m/z = 47 ({ gauche) et m/z = 93 
(à droite) ; obtenues avec le néon à 1400 V et 2,3 L.min-1. 
 
En fonction du pic suivi, nous avons obtenu deux courbes de calibration. L’ion 
moléculaire protoné { m/z = 47 évolue suivant une parabole et sature { partir d’une 
concentration de 45 %, valeur à partir de laquelle le nombre d’ion par extraction 
n’évolue pratiquement plus. Le dimère protoné (m/z = 93) évolue différemment : de 0 à 
5 %, le nombre d’ion évolue peu, la pente s’accentue de 15 { 45 %, au-delà de 45 % la 
pente s’adoucit. Ceci s’accompagne de l’augmentation de l’écart type. Notons qu’{ une 
concentration de 1 %, nous détectons encore des ions relatifs { l’éthanol.   
Sur la Figure 5-9, un exemple de courbe de calibration du pic à 47 est présenté.  
 
Figure 5-9 : exemple de courbe de calibration pour des concentrations entre 1 et 45 % ; la courbe rouge 
représente l’approximation polynomiale ; les courbes bleues représentent les limites, supérieure et 
inférieure, des ions par extraction obtenues à partir des écart-types des mesures. 
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Les concentrations supérieures { 45 % ont été négligées afin de faciliter l’ajustement de 
courbe. La courbe ajustée mathématiquement à partir de nos mesures est tracée en 
rouge, il s’agit d’une fonction polynomiale. Les coefficients et leurs incertitudes 
respectives sont indiqués sur la figure. Les courbes bleues représentent les incertitudes 
de mesure. Sur cette courbe, nous voyons que l’incertitude augmente avec la 
concentration. 
Afin d’évaluer la pertinence de nos courbes de calibration, nous avons testé le dispositif 
pour quelques échantillons de concentrations « inconnues » pour retrouver leurs 
valeurs à partir de ces courbes de calibration. Les résultats obtenus sont présentés dans 
le Tableau 5-3. Pour chaque concentration la mesure a été répétée trois fois. 
 
Concentration 
référence (%) 
 
Concentration déduite (pic à 47) 
(%) 
Concentration déduite (pic à 93) 
(%) 
20 23     
   23      
  
30 26     
   30      
  
50 47       
  42      
  
Tableau 5-3 : tableau des concentrations déduites à partir des courbes de calibration des pics m/z = 47 et 
m/z = 93, pour trois solutions. Les mesures sont répétées trois fois pour chaque concentration. 
  
A partir des courbes de calibration nous avons pu retrouver les concentrations des 
solutions inconnues. Comme nous l’avons vu sur la Figure 5-9, l’incertitude sur la 
concentration dépend de sa valeur, plus la concentration est élevée plus l’incertitude sur 
la mesure sera grande. Pour une même concentration, nous avons obtenu des 
incertitudes de mesure plus faibles avec la courbe de calibration du pic à 93. 
Pour une concentration de référence de 50 %, la concentration évaluée avec la courbe 
du pic à 47 présente une forte incertitude, cela est dû à la saturation de cette courbe au-
delà de 45 %, toutes les concentrations supérieures à cette valeur présentent le même 
nombre d’ions par extraction. 
Il s’agit ici des premières mesures réalisées avec ce dispositif, et bien que perfectible, 
cette méthode d’évaluation de la concentration d’un composé volatil semble 
prometteuse. Elle semble également plus adaptée à des mesures de faibles 
concentrations, l’incertitude de la mesure augmentant avec celle-ci. 
IV – CONCLUSIONS   
Ce chapitre présente les premiers résultats obtenus en couplant le spectromètre de 
masse et la source plasma à pression atmosphérique. Dans un premier temps nous 
avons étudié l’influence de la distance source-détecteur sur le nombre d’ions détectés 
par le spectromètre. La distance est apparue comme un facteur clé dans la détection des 
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ions. Il a également été observé que, même lorsque la source est éloignée de quelques 
centimètres, des ions sont toujours captés par le spectromètre.  
Dans un second temps, nous avons testé la capacité du jet de plasma à ioniser des 
échantillons volatils. Les jets de plasma obtenus avec l’hélium et le néon se sont tous 
deux révélés efficaces à ioniser les échantillons. Les spectres observés suggèrent que les 
processus d’ionisation de ces échantillons font intervenir des transferts de protons avec 
les agrégats d’eau et probablement également des transferts de charge avec les ions 
créés par le plasma dans l’air.  
Enfin une première étude quantitative d’un échantillon d’éthanol a été menée, en 
utilisant le néon comme gaz de décharge. A partir des courbes de calibration obtenues, il 
a été possible de déduire les concentrations de différents échantillons de concentrations 
« inconnues ». Il s’est avéré que l’incertitude de mesure dépend de la concentration de 
l’échantillon et donc notre dispositif semble plus adapté { des mesures pour des faibles 
concentrations. Pour chaque concentration testée, les incertitudes les plus faibles ont été 
obtenues à partir de la courbe de calibration liée au pic à 93 (correspondant au dimère 
de l’éthanol). 
La plume de plasma s’est révélée être une source d’ionisation efficace pour des 
échantillons volatils. Les essais menés sur des échantillons non volatils n’ont, pour le 
moment, pas été concluants. Il serait intéressant d’incorporer un système de chauffage 
de l’analyte, comme cela a été fait dans différents travaux d’analyse utilisant des jets de 
plasma comme source d’ionisation, afin de faciliter le passage en phase gazeuse. Ce 
dispositif pourrait alors être testé, pour commencer, avec des liquides ou des solides 
présentant des températures d’évaporation ou de sublimation relativement faibles. Une 
étude plus approfondie des ions obtenus dans le mode négatif serait également 
profitable afin d’améliorer la compréhension des mécanismes d’ionisation intervenant 
entre le plasma et l’échantillon. 
D’autre part, le dispositif d’étude quantitative des échantillons s’est également montré 
prometteur. Cependant il nécessite d’être optimisé, il serait intéressant de tester 
d’autres moyens d’injection de l’analyte ainsi que l’ajout d’un pourcentage d’humidité, 
les molécules d’eau s’étant révélées jouer un rôle majeur dans l’ionisation de certains 
analytes. Il serait également primordial de déterminer les limites de détection obtenues 
avec ce dispositif. 
Par ailleurs, ces mesures ont également révélé que la plume initiée dans le néon, et peu 
étudiée dans la littérature, apparaît aussi efficace que celle générée avec l’hélium pour 
ioniser les échantillons volatils. Ce gaz semble efficace pour des applications de chimie 
analytique, de plus il dispose de l’avantage d'une tension de claquage plus basse que 
celle de l’hélium et une température dans la plume également plus faible que son 
homologue. Il faut toutefois préciser que son prix est supérieur { celui de l’hélium et 
qu’il connaît actuellement des problèmes d’approvisionnement. 
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CONCLUSION GENERALE 
L’étude des jets de plasmas froids { pression atmosphérique est un domaine récent de la 
physique des plasmas, principalement étudié depuis les années 2000. Ce champ de 
recherche a rapidement connu un intérêt grandissant de la part de la communauté 
scientifique nationale et internationale. Dans ce contexte, de nombreuses applications de 
ces jets de plasma ont été envisagées, étudiées et expérimentalement mises en œuvre. 
Mais la compréhension des phénomènes physiques intervenant dans ces jets a 
également fait l’objet de nombreuses études, notamment des travaux de modélisation 
portant sur la propagation des streamers positif et négatif ou bien la mise en place de 
modèles visant à étudier la cinétique intervenant au sein du jet.  
Les domaines d'applications sont nombreux et sont généralement liés à la biologie et à la 
médecine. L’analyse chimique directe dans les conditions ambiantes est également un 
domaine d'application très intéressant et récent. Il est apparu dans les années 2000 et, 
dès 2007, l’utilisation des jets de plasma a été envisagée comme source d’ionisation en 
chimie analytique. 
Ce travail se situe { l’intersection du domaine des jets de plasma et de celui de l’analyse 
directe. L’objectif de cette thèse a d’abord été la caractérisation d’une source 
asymétrique développée au laboratoire Diagnostic des Plasmas Hors Equilibre puis son 
couplage { un spectromètre de masse { temps de vol afin d’évaluer son potentiel en tant 
que source d’ionisation pour réaliser de l’analyse directe d’échantillon dans les 
conditions ambiantes. 
Le chapitre 1 a été consacré à la contextualisation de ce travail. La première partie du 
chapitre a permis d’introduire le concept d’analyse dans les conditions ambiantes et de 
présenter différentes sources utilisées aujourd'hui pour ce type d’applications. Il est 
apparu que les jets de plasmas étaient des sources d’ionisation efficaces qui, de plus, ne 
nuisent pas (ou peu) { l’intégrité des analytes. La seconde partie de ce chapitre a 
constitué un rappel sur les plasmas froids ainsi que sur leur génération. Cette partie 
résume également les différentes sources à décharges à barrières diélectriques étudiées 
actuellement dans le cadre des jets de plasma ainsi que les principales caractéristiques 
de ces jets. 
Le chapitre 2 a permis de présenter notre dispositif expérimental ainsi que les différents 
outils de diagnostic utilisés lors de la caractérisation du jet. Le spectromètre de masse 
utilisé dans cette étude a également été décrit dans cette partie. 
Les chapitres 3, 4 et 5 sont consacrés à la présentation et à la discussion des résultats. 
Les chapitres 3 et 4 concernent l’étude du jet de plasma et le chapitre 5 l’étude du 
couplage entre la source et le spectromètre de masse à temps de vol. 
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Le chapitre 3 est dédié aux résultats de la caractérisation du jet généré en présence 
d’hélium. Les jets de plasma dans l’hélium disposent d’une abondante littérature qui 
nous a permis d'interpréter et de comparer certaines de nos observations 
expérimentales. 
Nous avons d’abord étudié la plume intégrée temporellement afin d’évaluer l’impact de 
deux paramètres sur sa longueur, le débit de gaz et la tension. Ils se sont tous deux 
révélés primordiaux pour la génération des jets de plasma dans l’air. La longueur de la 
plume augmente avec la tension ce qui confirme qu’il s’agit d’un phénomène de nature 
électrique. Elle augmente également avec le débit tant que celui-ci reste dans le cas d’un 
écoulement laminaire, si le débit devient trop élevé et que l’écoulement devient 
turbulent la plume raccourcit. Il apparaît que l’aspect hydrodynamique du mélange 
hélium-air dans la plume joue un rôle important dans la propagation des jets au même 
titre que la tension appliquée, puisque il définit le canal dans lequel pourra ou non se 
propager le plasma.  
Afin d’observer la propagation résolue temporellement, des mesures { la caméra ICCD 
ont été effectuées. Ces mesures nous ont permis de suivre l’évolution de la plume plasma 
sur une période complète. Les décharges se produisant pour chacune des alternances de 
la tension ont été étudiées de façon indépendante. Les résultats pour les deux 
alternances ont révélé que la décharge générée lors de l’alternance positive se comporte 
comme un streamer positif et celle générée durant l’alternance négative comme un 
streamer négatif. Pour l’alternance positive, la propagation du streamer a été étudiée en 
fonction du débit et de la tension. Ainsi il a été montré que l’augmentation de la tension 
induit une augmentation de la vitesse de propagation et de l’intensité totale dans le 
streamer. La variation du débit ne semble que peu influencer la vitesse de propagation 
du streamer mais induit un effet sur l’évolution de l’intensité du streamer. Sa valeur 
maximale diminue avec le débit en même temps que son profil s’élargit temporellement 
et spatialement et que le maximum se décale le long de l’axe de propagation. Pour 
l’alternance négative, la propagation du streamer négatif a été étudiée pour un couple 
débit-tension unique. Quelle que soit l’alternance, les résultats obtenus ont montré une 
dépendance des profils de vitesse et d’intensité vis-à-vis des variations du signal de 
tension ce qui indique qu’{ tout moment la décharge { l’air libre est reliée { la source par 
un canal. La durée de propagation du streamer s’est révélée courte { l’échelle de la demi-
période, moins d’une microseconde pour chacune des décharges. Cependant il est 
apparu qu’un canal semblait persister après la fin de propagation des streamers et ce 
pour les deux alternances. Des images enregistrées après l’arrêt de la propagation des 
streamers et sur toute la durée de la période ont permis de mettre en évidence la 
présence de ce canal ionisé qui ne disparaît pas mais perdure d’une alternance { l’autre. 
Il permet ainsi, une fois un premier plasma amorcé dans l’air, que les décharges 
suivantes se propagent dans un milieu pré-ionisé. Enfin des mesures de face du jet de 
plasma ont permis d’observer la forme annulaire adoptée par les deux streamers lors de 
leurs propagations respectives. 
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Après avoir étudié la propagation du jet, nous nous sommes intéressés aux espèces 
présentes en son sein. Nous avons commencé par identifier les espèces responsables des 
transitions radiatives observées { l’aide d’un spectromètre optique. Puis, nous avons 
visualisé leurs distributions spatiales le long du jet pour différentes tensions et 
différents débits de gaz. Il s’est avéré que l’augmentation de la tension permet 
principalement d’augmenter l’intensité des espèces observées alors que l’augmentation 
du débit permet d’élargir la zone de présence des espèces tant que l’écoulement reste 
dans un régime laminaire.  
Afin de compléter l’étude de l’évolution des espèces présentes dans le jet, la caméra 
ICCD, munie de filtres, a été utilisée pour observer la propagation des deux streamers en 
fonction de la longueur d’onde et avec une résolution temporelle de 10 ns. Ces mesures 
ont été réalisées pour des transitions de l’hélium, de l’azote moléculaire, de l’ion d’azote 
et de l’oxygène. Ces résultats nous ont permis de suivre l’évolution spatio-temporelle 
des émissions de ces espèces dans le jet, indépendamment pour chacune des 
alternances. Plusieurs mécanismes intervenant dans le peuplement des espèces 
observées ont pu être identifiés (excitation et ionisation par impact électronique, 
ionisation Penning par les métastables d’hélium, attachement dissociatif). Comme les 
deux alternances ont été étudiées indépendamment, il est apparu que les mécanismes 
mis en jeu lors de la propagation des streamers positif et négatif ne sont pas les mêmes 
selon les espèces. 
Enfin pour parfaire l’identification des espèces créées dans le jet nous avons utilisé le 
spectromètre de masse face { la source dans l’air et sans échantillon { analyser. 
Différents ions de l’air produits par le jet ont été détectés parmi lesquels des clusters 
d’eau. Ceux-ci sont souvent cités comme jouant un rôle majeur dans les sources 
d’ionisation chimique. Ils participent { l’ionisation des molécules de l’analyte au travers 
de processus de transfert de proton. 
Le chapitre 4 a été consacré { l’étude du jet de plasma obtenu en présence de néon. Le 
néon dispose d’une tension de claquage plus faible que celle de l’hélium, et il est donc 
plus facile d’initier une décharge dans ce gaz. Une démarche similaire { celle présentée 
pour l'hélium a été adoptée cette fois en présence de néon dans cette partie.  
Les mesures de la longueur du jet en fonction du débit et de la tension ont révélé des 
résultats proches de ceux obtenus pour l’hélium. Une différence est cependant apparue 
entre les deux gaz. En présence de néon, pour un écoulement laminaire, la longueur 
augmente avec le débit puis se stabilise et n’évolue plus, au contraire de la plume 
d’hélium pour laquelle tant que le régime reste laminaire la longueur croît avec le débit.  
Les mesures effectuées à la caméra ICCD pour visualiser la propagation des décharges 
lors des deux alternances de la tension ont confirmé, en accord avec l’hélium, la 
propagation d’un streamer positif au cours de l’alternance positive de la tension et d’un 
streamer négatif lors de l’alternance négative. Cependant, contrairement { l’hélium, nous 
avons observé un changement de la forme de la tête du streamer positif lors de sa 
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propagation, ce dernier évoluant d’une forme ovale { une forme de croissant. Il est 
également apparu que le profil de vitesse du streamer positif avec le néon suit 
l’évolution de ce changement de forme : la vitesse diminuant au début du changement et 
augmentant après que la forme de croissant ait été adoptée par le front d’ionisation.  
D’autre part, les mesures effectuées en fonction de la tension ont révélé que son 
augmentation induit une augmentation de la vitesse de propagation du streamer, de son 
intensité et un décalage du changement de forme du front plus loin le long de l’axe de 
propagation. Nous avons également noté que l’augmentation du débit affecte peu la 
vitesse et l’intensité du streamer, mais participe au décalage spatial du changement de 
forme le long de l’axe de propagation. L’évolution du streamer négatif a montré une 
évolution très proche de celui obtenu pour l’hélium. Les deux décharges nous ont permis 
d’observer la présence d’un canal tout le long de la période. Les images obtenues avec la 
caméra placée face à la source ont montré que seul le streamer positif obtenu avec le 
néon n’adopte pas la forme annulaire, contrairement { l’hélium. 
Dans un second temps nous nous sommes intéressés aux espèces présentes dans le jet 
de plasma. Les mesures au spectromètre optique ont révélé la présence des mêmes 
espèces de l’air dans le jet de néon que dans le jet d'hélium mais avec des intensités plus 
faibles. Nous avons également étudié la distribution spatiale de ces espèces pour 
différents débits et différentes tensions. Comme pour l’hélium, ces résultats ont montré 
que l’augmentation de la tension permet d’augmenter l’intensité des émissions liées aux 
espèces et donc l’efficacité d’ionisation dans la plume alors que l’augmentation du débit 
favorise des zones de présence plus larges. 
La caméra ICCD couplée aux filtres nous a permis de suivre l’évolution des streamers 
positif et négatif en fonction des longueurs d’onde des principales espèces présentes 
dans le jet (néon, azote moléculaire, ion d’azote, oxygène). Nous avons pu observer la 
distribution spatio-temporelle des espèces lors de la propagation des deux streamers. 
Ces résultats ont permis de faire différentes hypothèses sur les mécanismes de 
production de ces espèces. Du fait de la différence d’énergie entre les métastables du 
néon et ceux de l’hélium, les mécanismes proposés pour le néon diffèrent légèrement de 
ceux de l’hélium.  
Enfin, nous avons utilisé le spectromètre de masse afin de détecter les ions créés par la 
plume de néon. Les mêmes ions que ceux obtenus pour l’hélium ont été détectés, y 
compris les agrégats d’eau impliqués dans les mécanismes d’ionisation des analytes, 
dans les sources d’ionisation dans les conditions ambiantes. La plume de néon s’est 
révélée au moins aussi efficace à ioniser les espèces de l’air que celle d’hélium. 
Le chapitre 5 a été consacré aux résultats du couplage du spectromètre de masse à 
temps de vol et de la source. Les travaux ont été réalisés pour les deux gaz de décharge.  
Dans un premier temps, nous avons étudié l’influence de la distance entre la source et le 
détecteur qui est apparu comme un facteur clé de la détection, le nombre d’ions par 
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extraction diminuant avec la distance. Toutefois, il est apparu que même pour des 
distances source-détecteur de quelques centimètres des ions produits par la plume 
étaient encore observés sur les spectres de masse. 
Dans un second temps, différents échantillons volatils ont été testés afin d’évaluer la 
capacité de la source à ioniser des échantillons déjà en phase gazeuse. Pour les deux gaz 
de décharge, la source s’est révélée efficace { ioniser les analytes testés. Les résultats 
observés suggèrent que les mécanismes intervenant dans l’ionisation de ces échantillons 
sont majoritairement des processus de transfert de protons par les clusters d’eau ainsi 
que des transferts de charge avec les ions créés par le plasma dans l’air. 
Dans un troisième temps, un dispositif a été mis en place afin de mener une étude 
quantitative d’un échantillon d’éthanol. Cette étude a été réalisée avec le néon comme 
gaz de décharge. A partir des courbes de calibration obtenues, nous avons pu 
déterminer des concentrations de solutions « inconnues ».  
 
De manière générale, nous avons pu observer et mieux comprendre différentes 
caractéristiques et propriétés du jet de plasma issu de notre source asymétrique et faire 
des tests analytiques en couplant cette source à notre TOF-MS. Mais bien des travaux 
pourraient encore venir compléter ces travaux analytiques initiés au laboratoire DPHE 
dans le cadre de cette première thèse sur cette source et son application analytique.  
Des expériences complémentaires permettraient de mieux comprendre les processus de 
propagation du jet. Ainsi il serait intéressant de réaliser avec la caméra ICCD des 
enregistrements de l’amorce des deux streamers au niveau de l’extrémité aval de 
l’électrode de tension avec un zoom plus adapté, afin de comparer l’amorce du streamer 
positif avec celle du streamer négatif. De plus, il serait également intéressant d’observer 
la propagation du plasma dans la source en entier, comme cela a été fait dans ce travail, 
mais en inversant la polarité des électrodes (électrode de tension sur le cylindre et 
électrode de masse sur le cône avant) afin de comparer les décharges obtenues pour les 
deux configurations d’électrode.   
A propos des espèces présentes dans le jet, nous avons pu étudier les distributions 
spatio-temporelles de différentes espèces. Ces résultats ont suggéré que les métastables 
d’hélium et de néon jouaient un rôle important dans les processus d’ionisation et 
d’excitation de différentes espèces. Toutefois, ceux-ci n’étant pas observables par 
émission, nous ne disposons pas d’information directe de leurs répartitions. Ces 
informations complémentaires permettraient de mieux comprendre les mécanismes 
intervenant dans la production des espèces dans la plume.  
Il serait également intéressant de mettre en place un système optique pour effectuer de 
l'imagerie Schlieren permettant l'étude de la propagation du jet de gaz, du jet de plasma 
et leur interaction mutuelle dans l'air ambiant. 
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La spectrométrie de masse est une puissante technique de détection dans le cadre 
d'applications en chimie analytique. Mais un tel appareil peut également se révéler très 
utile pour la compréhension du plasma et des ions générés par la source, avant toute 
considération analytique. Beaucoup de travail doit être effectué dans cette direction plus 
fondamentale orientée vers la physique du plasma. 
La modélisation et la simulation seraient des éléments pertinents à développer pour 
nous aider dans la compréhension des phénomènes physiques se produisant en lien 
avec notre source plasma. La mise en place d’un modèle cinétique permettrait de venir 
compléter l’étude des espèces, et d’approfondir celle des processus réactionnels 
intervenant dans la plume de plasma. Il serait ainsi possible de tenir compte d’un plus 
grand nombre de mécanismes comme le quenching dissociatif de N2 par O2 non abordé 
ici. Il permettrait également de venir confirmer (ou infirmer) nos interprétations 
effectuées à partir des résultats expérimentaux. 
Par ailleurs, la plume plasma s’est révélée être une source d’ionisation efficace pour des 
échantillons en phase gazeuse. Cependant afin de mieux évaluer la capacité d’ionisation 
de notre source, il serait nécessaire de tester des molécules plus complexes en phase 
gazeuse pour commencer, mais également des échantillons non volatils, liquides ou 
solides. Les premiers tests menés sur des échantillons non volatils n’ont, jusqu’{ présent, 
pas été concluants. La source émet un jet proche de la température ambiante. Pour 
faciliter le passage en phase gazeuse de l’analyte, la solution la plus simple est d’ajouter 
au dispositif un système de chauffage. Soit pour l’échantillon, avec une plaque chauffante 
placée sous ce dernier, soit pour le gaz de décharge directement avant son injection dans 
la source plasma. Ce dispositif pourrait alors être testé, pour commencer, avec des 
analytes présentant des températures d’évaporation ou de sublimation relativement 
faibles (comme la caféine en poudre dont la température de sublimation est de 178 °). 
D’autre part, le dispositif d’étude quantitative d’un échantillon volatil s’est révélé 
prometteur puisqu’{ partir de nos courbes de calibration, il a été possible de revenir à la 
concentration de différents échantillons connus d’éthanol. Ce dispositif nécessite 
néanmoins des études complémentaires, comme la détermination des limites de 
détection. Il serait également intéressant de mener une étude en fonction de l’ajout d’un 
pourcentage d’humidité, en accord avec les premiers résultats qui montrent 
l’importance des agrégats d’eau dans l’ionisation de différents analytes. Il serait 
également intéressant de tester un échantillon d’alcool commercial (ex : bière, whisky…) 
afin de déterminer si, à partir de nos courbes de calibrations, il est possible de retrouver 
la concentration d’alcool dans ces matrices et leurs molécules spécifiques. 
Par ailleurs et selon les disponibilités d’approvisionnement du néon, il semble important 
de poursuivre l’étude de la source avec ce gaz dans le cadre du couplage avec le 
spectromètre de masse, le jet de néon s’étant révélé au moins aussi efficace { ioniser les 
échantillons volatils que celui d’hélium. 
 183 
 
LISTE DES PUBLICATIONS : 
 
REVUES INTERNATIONALES : 
L. Chauvet, L. Thérèse, B. Caillier, and P. Guillot, “Characterization of an asymmetric DBD 
plasma jet source at atmospheric pressure,” J Anal Spectrom, vol. 29, no. 11, pp. 2050–
2057, Oct. 2014. 
CONGRÈS INTERNATIONAUX : 
L. Chauvet, C. Muja, B. Caillier, L. Thérèse, and P. Guillot, “Spectral and spatio-temporal 
characterizations of an atmospheric DBD plasma jet,” European Winter Conference on 
Plasma Spectrochemistry, Krakow, 2013. 
L. Chauvet, C. Muja, B. Caillier, L. Thérèse, and P. Guillot, “Spectral and temporal 
characterization of an atmospheric pressure plasma jet source,” 31st International 
Conference on Phenomena in Ionized Gases, Granada, 2013. 
L. Chauvet, C. Muja, B. Caillier, L. Thérèse, and P. Guillot, “Characterization of a soft 
atmospheric DBD plasma jet for surface analysis,” 19th International Vacuum Congress, 
Paris, 2013. 
L. Chauvet, L. Thérèse, B. Caillier, and P. Guillot, “Optical emission spectroscopy 
characterization of a DBD atmospheric pressure plasma source for mass spectrometry 
analysis,” International Glow Discharge Spectroscopy Seminar, Prague, 2014. 
L. Chauvet, B. Caillier, L. Thérèse, and P. Guillot, “DBD atmospheric pressure plasma 
source coupled to an optical emission spectrometer and a mass spectrometer,” 7th GD 
Day, Reims, 2014. 
L. Chauvet, B. Caillier, L. Thérèse, and P. Guillot, “Characterization of an atmospheric 
DBD plasma jet with optical emission and mass spectrometers,” 20th international 
conference on gas discharge and their applications, Orléans, 2014. 
L. Chauvet, A. Kone, L. Thérèse, B. Caillier, and P. Guillot, “Influence of a surface 
interacting with an atmospheric pressure DBD plasma jet in helium,” European Winter 
Conference on Plasma Spectrochemistry, Münster, 2015. 
L. Chauvet, A. Kone, B. Caillier, L. Thérèse, and P. Guillot, “Spatiotemporal distribution of 
noble gas and air species within a DBD plasma jet working at atmospheric pressure,” 
32nd International Conference on Phenomena in Ionized Gases, Iaşi, 2015. 
 
 
 
 184 
 
CONGRES NATIONAUX : 
L. Chauvet, L. Thérèse, B. Caillier, and P. Guillot, “Caractérisation d’une source { 
Décharge à Barrière Diélectrique à pression atmosphérique pour une application en 
chimie analytique,” 13ème Congrès de la Division Plasmas de la Société Française de 
Physique, Toulouse, 2014. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 185 
 
Author: Laura Chauvet 
Title: Experimental characterization and optimization of an atmospheric pressure plasma 
jet source coupled with a time-of-flight mass spectrometer. 
Supervisors: M. Philippe Guillot et Laurent Thérèse 
Date: June 8, 2016 
Abstract: Since the beginning of the 2000’s, new atmospheric pressure plasma sources have 
been developed. They allow the propagation of a cold plasma jet or plasma plume in open 
air (non-equilibrium plasma jets). Their particular properties (in terms of reactive species, 
low temperature and ability to extend in open air) make them useful tools in a large range of 
research fields such as biomedicine, decontamination and sterilization, nanomaterial 
synthesis and analytical chemistry. Among the plasma jet sources, some are based on a 
dielectric barrier discharge (DBD) configuration, which is the case of this study. This work 
proposes the experimental characterization of a plasma jet developed with the aim to be 
coupled with a Time-Of-Flight Mass Spectrometer (TOF-MS) in order to perform ambient 
chemical analysis. 
The source consists of a dielectric body surrounded by two electrodes. The source is fed by a 
discharge gas (helium or neon) and powered by a square alternative voltage. The main 
diagnostics are optical emission spectroscopy and imaging with an ICCD camera. The mass 
spectrometer has also been used as a diagnostic tool to identify the ions created by the jet 
interacting with the species present in ambient air. The jet has been studied for two gases, 
neon and helium, with different experimental conditions of flow rates and applied voltages.  
The mechanisms of the jet propagation in open air have been studied for both half periods of 
the voltage (positive and negative), where the passage between positive and negative 
streamers transited through a remnant ionized channel. The spatial and temporal 
distributions of the main radiative species were investigated independently for each 
streamer allowing the observation and identification of mechanisms responsible of the 
populating of the upper level of observed emissions. It was shown that the mechanisms 
differ according to the half period studied and also the type of gases (neon and helium) due 
to the difference between the energies of their metastable states.  
In order to lay the groundwork in ambient analytical chemistry with the plasma source, its 
ionization capability was evaluated. Firstly, the ions created by the jet in open air were 
identified and analyzed with the TOF-MS, secondly the analysis was performed with 
different volatile samples. The results highlighted that the jet initiated with neon as 
discharge gas is able to ionize as well as the jet initiated with helium. A semi quantitative 
study of one of the volatile samples has also been realized. 
Keywords: Non-equilibrium plasma, atmospheric pressure, plasma jets, ICCD imaging, 
optical emission spectroscopy, mass spectrometry, reactive species, ambient analytical 
chemistry. 
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Résumé : Depuis le début des années 2000, de nouvelles sources plasma à pression 
atmosphérique ont été développées. Ces dernière permettent la propagation d’un jet de 
plasma froid (plasma hors équilibre thermodynamique) { l’air. Du fait de leurs intéressantes 
propriétés (en terme d’espèces réactives, de basse température et de leurs facultés { 
s’étendre dans l’air), ils sont étudiés dans une large gamme d’applications parmi lesquelles 
la médecine, la décontamination, la synthèse de nanoparticules ou encore la chimie 
analytique. Certains jets sont générés par des sources basées sur des configurations de 
décharges { barrières diélectriques (DBD), c’est le cas de cette étude. Ce travail propose 
la caractérisation expérimentale d’un jet de plasma ayant comme objectif d’être couplé { un 
spectromètre de masse à temps de vol (TOF-MS) dans le cadre d’une application { la chimie 
analytique dans les conditions ambiantes.  
La source se compose d’un diélectrique, dans lequel le gaz de décharge est injecté, entouré 
par deux électrodes alimentées par un signal de tension alternatif carré. Les diagnostics 
utilisés lors de la caractérisation de la décharge sont principalement optiques. Il s’agit de 
spectroscopie d’émission optique ainsi que d’imagerie réalisée avec une caméra ICCD, dans 
un premier temps employée sans filtre puis avec des filtres passe-bandes. Le spectromètre 
de masse a également été utilisé comme outil de diagnostic afin d’identifier les ions créés 
par l’interaction du plasma dans l’air. Le jet a été étudié pour différentes conditions de 
tensions appliquées et de débits de gaz, et ce pour deux gaz de décharge, le néon et l’hélium. 
Les mécanismes de propagation du jet dans l’air ont été étudiés indépendamment pour les 
deux alternances de la tension, mettant en évidence la propagation de streamers, 
respectivement positif et négatif, ainsi que la présence d’un canal ionisé persistant d’un 
streamer { l’autre. Les distributions spatio-temporelles des émissions des principales 
espèces radiatives ont été étudiées lors de la propagation de chacun des streamers 
permettant d’observer et d’identifier plusieurs mécanismes intervenant dans le peuplement 
des états supérieurs de ces espèces. Ces résultats ont révélé que les mécanismes mis en jeu 
diffèrent pour certaines espèces en fonction de l’alternance de la tension. Il est également 
apparu que les mécanismes intervenant dans les décharges initiées avec le néon ou l’hélium 
étaient globalement semblables mais différaient tout de même légèrement du fait de la 
différence d’énergie entre les états métastables du néon et de l’hélium. 
Afin d’évaluer les capacités d’ionisation de la source dans le cadre de son application { la 
chimie analytique dans les conditions ambiantes, les ions créés par le plasma dans l’air ont 
été détectés et identifiés { l’aide du TOF-MS puis différents échantillons volatils ont été 
testés. Les résultats ont mis en évidence que le jet initié avec le néon est aussi efficace que 
celui initié avec l’hélium pour ioniser ces échantillons. Une étude semi-quantitative d’un des 
échantillons volatils a également été réalisée.  
Mots clés : Plasma hors équilibre, pression atmosphérique, jet de plasma, imagerie ICCD, 
spectroscopie d’émission optique, spectrométrie de masse, espèces réactives, chimie 
analytique 
